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I NTRODUCTION 
T h e  i n t e n t i o n  o f  't h is t h esis is t o  p r ov i d e  an 
ove rvi ew o f  t h e  r ese a r c h  o n  t h e  d e t e c t i o n  o f  n a tur all y 
o c cur r i ng r a d i oa c t i v i t y  i n  t h e  gr oun d wat e r  o f  sout h east e r n  
S o u t h  D a k o t a . T h e  t w o  c o nst i t u e n ts o f  t h e  sear c h  �ere 
Ra - 2 2 6  a n d  Ra - 2 2 8 . Th ese iso t o p es r esu l t  f r o m  t h e  n a tur al 
d e c a y  o f  ur a n i u m a n d  t h ori u m  prese n t  in u n d�rly i ng b e d r o c k  
c o n t a i n e d  w i t h�n t h e  a q u i f e rs .  
T h e  c h i e f  c o n c e r n  i s  t h a t  r a d ium ,  b e i ng c h emi c ally 
si m i la r  t o  c alc i u m , w i ll r e pla c e  t h e  c alc i u m prese n t  i n  b o n e  
t issu e . T h ese r a d i u m d e p osi ts a r e  haza r d o us t o  o n e ' s  h e alt h 
i n  t h a t  c ells r e c e i v i ng. a c u t e e x p osure ma y b e  d a ma g�d b e y o n d  
t h e  b o d y ' s  a b ili t y  t �  re p a i r  t h e m . T h e  c h i ef so urc� o f  
t h ese r a d i u m i so t o p es i s  t h e  wa t e r  su p ply c o mmo n t o  a 
c o mmu n i t y . 
A c c u r�t e d e t e c t i o n o f  t h e  low le v els of Ra - 2 2 6  a n d  
Ra - 2 2 8  i nvolv e d  has alwa ys b e e n  a t e d i o us a n d  d i f f i c ult 
pr o c e d ure . Base d on an ela b ora t e  r a d i o c h e m i c al pr�c �ss , t h e 
d e t e c t i o n  o f  t h e  e x tremely low-le v el r a d i o iso t o p es is la b o r 
i n t e nsi v e  a n d  ma rke d b y  a low le v el of o v erall a c c ura c y. 
T h e  o bje c t i v es of t h e  rese arc h w ere t w o -fold . T h e  
first o bje c t i v e  was t h e refi neme n t  of t h e  R a p i d  S i m ult a n eou s 
S c i n t illa t i o n  C o u n t i n g  Me t h o d  (RS S C) develo p e d  b y M c C urd y 
a n d  M ello r of Ya nke e  A t o m i c  Ele c tri c Compa n y  Env i ronment al 
La b o r a t or y . T h is pro ced ure h as t h e a d vant a g es of co s t , 
- i v  -
labo r, and accu r acy o v e r  the t r adi t i onal r adi o che m ical 
a p p r o ach . The second was tha t of acqui r i ng and analyzing 
da t a  a s  t o  the occur r ence o f  t he r adium iso t o p e s  i n  the  
g r oundw a t e r· sup pli e s  of  sout heas t e rn S outh Dako t a  • . 
The i n i t i al e q ui p m ent s e t -up us ed f o r  the  p r oject 
w a s  a s s embled by Rich a rd Wi t t me i e r  in t h e  summ e r  o f  1982 .  
I n  tha t s t udy, s t anda rd sam ple s o f  Ra - 2 2 6  w e�e us ed t o  
est ablish r ela t i v e. de t ect i on e f f i ci enci e s . S i nce t he n, 
fur the r w o r k  ha s be en unde r t aken w i th Ra - 2 2 6  a nd Ra - 2 28 
de t ect i on .  Thi s p r ocess has s ince be en used i n  conjunct i on 
w i th an ext ens i v e  s am pling o f  s outhe ast e r n  Sou t h  Dako t a  
w a t e r sup p li e s  t o  de t e r mi ne t he abundance o f  t he 
a f o r em e nti oned i s o t o p es .  
- v -
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CHAPTER ONE 
RAD I UM !N THE ENV I RONME N T  
1 . 1 Ra d i u m a n d  the  E n v i r o n m e n t  
1 
N a t u r al r a d i o act i v i ty �xi sts i n  o ur e n v i r o nme nt due 
t o  the p r e s e nce o f  n aturally occur r i ng r a d i o act i v e. i s oto p e s. 
Becaus e  th e human  bo dy ha s alway s been exp o s e d  to n a tur al 
backg r oun d r a d i a t i o n, i t  ha s ada p t e d i t s e l f  ·to s mall 
co n t i nuous d o s e s  o f  low le v el r adi ati on . Thi s backg r oun d 
r ad i a t i o n i s  i n  t h e  f o r m  o f  co s m ic r ay s a n d  r a d i o acti v e  
ma t e r i a l  i n  t h e  s o il, a i r, and wa t e r . A d d i t i o n a l  exp o sur e 
i s  f r o m  ca rbo n - 14 a n d  p o t a s s ium - 40 f ound i n  the bo d y . I n  
r ece n t  h i s t o ry ,  s mall a d d i t i o n al amo u n t s  o f  r a d i ati on f r om 
a t o m i c  w e a p o n s  t e s t s, o p e r a t i n g  r e act o r s, me d i ca l 
p r oce dur e s, f l y i n g  a n d  o t h e r  s ource s ha v e  a d d e d  t o  t he d a ily 
natur al exp o sur e . Sti l l , natur a l  backg r oun d r a d i at i o n  i s  by 
f a r  the l a r g e s t  co n t r i but o r  to low le v el r a d i a t i on exp o sur e . 
De p e n d i n g  o n  loca t i o n, i t  m ay v a ry f r o m  1 . 0 t o  2 . 5 
m i l l i Si e v e r t s  ( 1 00 - 250 m r em )  p e r  y e a r . The n ati o n al a v e r a g e  
exp o sur e i s  abou� 1 . 3  mSv ( 1 30 mr em ) p e r  y e a r  w i th mo s t  
p e o p l e  r ece�v i n g  a n  a d d i t i o n al 0 . 70 t o  0 . 75 m Sv ( 70-75 mr em) 
p e r  y e a r  f r o m  m e d i cal X- r ay s . Exp o sur e s  f r om ot he r s ource s 
a r e  usua l l y n ot s i g n i f ica n t  (about 11 mr�m ) ( Fo ste r a nd 
Wr i ght, 1 977 ) . The i s o t o p e s  that contr i bute t o  ba ckg r ound 
r a d i ati o n  r a n g e  the s p ectrum o f  the p e r i o d ic t a ble o f  which 
r a d i um i s  o f  chi e f  i nte r e st i n  thi s  r e s e a rch . Ra d i um ha s· 
s ixte e n  r a d i o acti v e  i s oto p e s  o f  which o nly f ou r  a r e  f ound i n  
a n y  a p p r e c i a b l e  a m o u n t s  i n  t h e  e n v i r o n m e n t . T h e s e  i s o t o p e s  
a r �  r a d i u m - 2 23 , r a d i u m - 2 2� , r a d i um - 2 2 6  a n d  r a d i u m - 2 2 8 . 
Ra d i um- 2 2 6  i s  a d a u g h t e r  o f  u r a n i u m - 2 3 8 , r a d i um- 2 2 3  a 
d a u g h t e r  o f  u r a n i u m - 235 a n d  r a d i u m - 2 2 8  a n d  r a d i u m - 2 2 4  a r e  
d a u g h t e r s  o f  t h o r i u m - 2 3 2  ( G o l d i n , 1 9 61 ) . T h e s e  p a r e n t  
i s o t o p e s  c o n s t a n t l y  p r o d u c e  t h e r a d i u m f o u n d  i n  t h e  
e n v i r o n m e n t  b y  u n d e r g o i n g  c o n t i n u o u s  d e c a y  a s  s h o w n  i n  
F i g u r e s  1 . 1 ,  1 . 2 a n d  1 . 3  ( Eva n s , 1 9 5 5 ) . 
R a d i u m b e c o m e s  e s t a b l i s h e d  i n  u n d e r g r o u n d  a q u i f e r s  
wh e n  wa t e r  f low s t h r o u g h  g e o l og i c a l  f o r ma t i o n s  c o n t a i n i n g  
u r a n i um a n d  t h o r i u m w h i c h  h a v e  u n d e r g o n e  d e c a y . E l e v a t e d  
l e v e l s  o f  R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  a c t i v i t y  c a n  r e s u l t  f r o m  h i g h e r  
t h a n  n o r ma l c o n c e n t r � t i o n s  o f  u r a n i u m a n d  t h o r i u m , g r o u n d­
wa t e r  c h e m i s t r y  a n d  h i g h  c h � r g e -d i s c h a r g e  r a t e s  t h a t  s t r e s s  
a n  a q u i f e r . 
2 
I n  s o u t h e a s t e r n So u t h  Dak o t a , t h e  m a j o r a q u i f e r  i n  
q u e s t i o n  is t h e  B i g Si o u x  A q u i f e r . Th i s  i s  a s h a l l o w 
a q u i f e r  a s s o c i a t e d w i t h  t h e  B i g  Si o u x  R i v e r s y s t e m  l o c a t e d  
i n  t h e  e a s t e r n  p ort i o n o f  the s t a t e. T h i s  s y s t e m d r a i n s  t h e  
e a s t e r n m o s t  .g r o u p  o f  c o u n t i e s  w i t h t h e  a q u i f e r  u n d e r l y i n g  
s e v e r a l  t h o u s a n d  s q u a r e  m i l e s  o f  t h i s  a r e a ( F i g u r e  1 . 4 ) .  
T h e  B i g  S i o u x A q u i f e r  c o n s i s t s  o f  i n t e r l a y e r e d  g l a c i a l  a n d  
a l l u v i a l  s e d i me n t s  w i t h  t r ibu t a r i a l  b r a n c h e s  i n  a d d i t i o n  t o  
t h e  m a i n  b o d y . T h e  a q u i f e r  t h u s  i s  a n u m b e r  o f  s ma l l e r f l o w  
s y s t e m s  w i t h  v a r y i n g  d e g r e e s  o f  i n t e r c o n n e c t i o n i n s t e a d  o f  a 
s i n g l e  s i m p l i f i e d  s y s t e m . T h i s  a q u i f e r  i s  t h e  majo r s o u r c e  
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Big Sioux Aquifer 
Big Sioux Aquifer in Southeastern South Dakota 
F.igure 1.4 
"' 
o f  wa t e r  f o r  m u n i c i p a l , i n d u s t r i a l , r u r a l  a n d  i r r i g a t i o n  
n e e d s o f  t h e  p e o p l e  i n  t h i s  r e g i o n b e c a u s e  s u r f a c e  wa t e r  
s u p p l i e s  a r e  i n a d e q u a t e  f o r  exi s t i n g  n e e d s . 
7 
U n d e r l y i n g  t h e  B i g S i o�x B a s i n  i s  a p r e c a m b r i a n  
r i d g e  o f  S i o u x  Qu a r t z i t e  wh i c h  ma y c o n t a i n  u r a n i u m .i n  
s u f f i c i e n t  q u a n t i t i e s  t o  ma k e  m i n i n g  e c o n o m i c a l l y  f e a s i b l e . 
I f  s u c h  m i n i n g  d o e s  o c c u r , c o n c e r n  h a s  b e e n ex p r e s s e d  b y  t h e  
p u b l i c  a s  t o  i t s  e f f e c t  o n  t h e  g r o u n d wa t e r s u p p l i e s o f  t h e  
vi c i n i t y . A t  t h e p r e s e n t  t h e r e  h a s  b e e n  l i t t l e  r e s e a r c h  
i n t o  t h e  e f f e c t  o f  u r a n i u m m i n i n g  o n  u n d e r g r o u n d  a q u i f e r s . 
T h i s  r e s e a r c h  s t r ive s t o  p r ovi d e  a b a s e l i n e  s t u d y  o f  p r e s e n t  
r a d i o a c t iv i t y  l e v e l s . Th u s  i t  c a n  b e  u s e d  i n  a p o s t�m i n i n g  
s t u d y  t o  e x a m i n e  t h e  e f f e c t s  o f  u r a n i u m m i n i n g  o n  
u n d e r g r o u n d  a q u i f e r s . I t  a l s o d e t e rm i n e s  t o  w h a t e x t e n t  t h e  
o c c u r r e n c e  o f  R a� 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  ma y p o s e  a h e a l t h  t h r e a t  to 
t h e  p o p u l a t i o n o f  s o u t h e a s t e r n  So u t h  Da k o t a . 
8 
1 . 2 I n g e s t i o n  o f  R a d i u m  
Si n c e  r a d i o a c t i ve i s o t o p e s  a r e  n a t u r a l l y  p r e s e n t  i n  
t h e  e n v i r o n me n t , i t  i s  i n e v i t a b l e  t h a t  a n  o r g a n i s m wi l l  
i n g e s t  a m i x t u r �  o f  t h e m  i n  i t s c o n s ump t i o n  o f  n u t r i e n t s . A 
ma j o r mo d e  o f  i n t a k e  i s  t h r o u g h t h e  wa t e r  t h a t  a n  i n d i v i d u a l 
c o n s u me s . I n  a s t u d y n e a r  V a r e s e , I t a l y  i t  w a s  f o u n d  t h a t  
5 . 1  p e r c e n t o f  t h e  t ot a l  h u m a n  i n t a k e  o f  R a - 2 2 6  o c c u r r e d  
f r om wa t e r  c o n s u m p t i o n ( B ar t o l i  a n d  Gag l i o n e , 1 9 7 2 ) . T h e  
a c t i v i t y  o f  t h e  wa t e r  i n  q u e s t i o n  w a s 0 . 0 7 1  p C i / 1 . T h e  
a c t i v i t y  o f  w a t e r s  i n  t h e  U n i t e d  �t a t e s  r a n g e s  f r o m  z e r o  t o  
t h o u s a n d s  o f  pi c o c u r i e s  p e r  l i t e r . Th i s  m u c h  h i g h e r  r a d i u m 
c o n c e n t r a t i o n  i s  d u e  t o  t h e  g r e a t e r  f r e q u e n c y  o f  u r a n i um 
d e p o s i t s  t h a t  o c c u r  i n  t h e  U n i t e d  St a t e s . 
T h e  F e d e r a l  G o v e r n m e n t  h a s  s e t  a n  a v e r a g e  
� 
a n n u a l c o n c e n t r a t i o n  o f  R a - 2 2 6  a n d / o r  R a - 2 2 8  t o  5 p C i / 1  in 
wa t e r f o r  h uma n c o n s u m p t i o n ( F e d e r a l  R e g i s t e r , 1 9 7 6 ) . I f  
t h e  c o n t r i b u t i o n  f o r  wate r i s  t h u s  a d j u s t e d f o r t h i s  
r e l a t i v e  i n c r e a s e  i n  a c t i v i t y , t h e  t o t � l  i n t a k e  o f  r a d i u m 
d u e  t o  w a t e r  i s  n o w 7 9 % ( Ta b l e  1 . 1 ) .  B e c a u s e  o f  t h e  ma j o r  
r o l e  t h a t  w a t e r c o n s u m p t i o n  p l a y s  i n  t h e  i n g e s t i o n o f  
r a d i um ,  i t · i s  t h e  p r i ma r y  c h o i c e  wh e r e-e mp h a s i s  i s  p l a c e d i n  
mo n i t o r�n g f o r  p u b l i c  s a f e t y . 
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I TABLE 1.1 I 
I I 





I Food I Ra - 216 mean I Per capita I Ra-225 I % I 
I or I concentration I annual I annual I cont:-1=:ution i Beverage I (pCi/kg or I consumption I i n ta ke of the 
I I (pCi/1) I (kg or I) I (pCi) singie item 
' ' 
I I � 
Fiour 3.70 I 80 I 296 12.8 I 
Eggs 6.40 I 2.5 I 16 . 69 I 
Vegetables . 96 . I 68 I 65 2.8 I Potatoes . 50 I 20 I 10 . ..;3 I 
Fruit . 37 I 70 I :!5 1 . 1 I 
Milk .19 I 63 I 12 .52 I Wine .59 l 104 I 61 2.6 I 
Water 5.0 I 365 I -· 1825 75.0 I 
I I 
� 
I Total 772.5 2.311 100.0 .I 
t. I � I I 
I (Bortoli and Gagli one , 1 972) .I 
L � 
1 . 3 P r e v i o u s.S t u d i e s o n  R a d i u m D i s t r i b u t i o n  
V a r i o u s  s t u d i e s  of t h e  r a d i o a c t i v e  l e v e l s  i n  
g r o u n d wa t e r  s u p p l i e s  h a v e  b e e n  p u b l i s h e d  i n  t h e  p a s t . 
1 0 
I n  a . s t u d y d o n e  i n  F i n l�n d ( A s i k a i n e n , 1 9 8 1 ) ,  t h e 
r e l a t i v e  a b u n d a n c e s  o f  R a - 2 2 6  a n d  R a-2 2 8  w e r e  d e t e r m i n e d  i n  
1 2 5 g r o u n d wa t e r  s a m p l e s  wh i c h  r a n g e d  b e t w e e n  <0 . 1 t o  5 1 . 3  
p C i /1 o f  R a - 2 2 6 . T h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  R a - 2 2 8  w a s f o u n d  t o  
b e  i n d e p e n d e n t  o f  t h e  a m o u n t  o f  R a -2 2 6  p r e s e n t  i n  t h e  
s a m p l e s . T h e  c o n c e n t r a t i o n s  o f  R a -2 2 8  w e r e  n e a r ly t h e  s a me 
o v e r  t h e  w h o l e  r a n g e  of R a - 2 2 6  c o n c e n t r a t i o n s  a n d  t h e  
a v e r a g e  R a - 2 2 6 / R a - 2 2 8  r a t i o  s h a r p l y  i n c r e a s e d  a s  t h e R a-2 2 6  
c o n t e n t  o f  w a t e r  i n c r e a s e d . Th e R a - 2 2 6 / R a - 2 2 8  r a t i o  i n  t h e  
d r i l l e d  w e l l s  v a r i e d  f r o m  0 . 3  t o  2 6 . A b n o r ma l ly h i g h 
Ra-2 2 6 / R a-2 2 8  r a t i6s w e r e  f o u n d  i n  a r e a s  w i t h  k n o w n  u r a n i u m 
d e p o s i t s a s  �e l l  a s  i n  s e v e r a l  d r i l l e d w e l l s  a t  o t h e r  
l o c a t i o n s . T h e a b n o r ma l ly h i g h  R a - 2 2 6 / R a-2 2 8  r a t i o s  p r e s e n t  
i n  t h e  g r o u n d wa t e r  s u g g e s t  t h a t  t h e  r a d i oac t i v i t y  a n o m aly i s  
c a u s e d  b y  u r a n i u m d e p o s i t s  a n d  n o t b y  c o m m o n  r o c k s . I n  
s am p l e s  w i t h  a l o� r a d i o a c t i v i t y  l e v e l  t h e  a v e r a g e  
R a-2 2 6 / Ra - 2 2 8  r a t i o  wa s s l i g h t l y  b e l o w u n i t y , c o r r e s p o n d i n g  
t o  t h e  t y p i cal U /Th r a t i o  o f  g r a n i t e , t h e  m o s t  c o mm o n  k i n d 
o f  r o c k  i n  t h e  s t u d y a r e a . 
A s  p a r t  o f  a r ad o n  a n d  h e l i u m m o n i t o r i n g  p r o g ram f o r  
e a r t h q uak e p r e d i c t i o n  s t u d i e s  in S o u t h e r n  Ca l i f o rn i a  (C h u ng , 
1 9 8 1 ) ,  c o n c e n t r a t i o n s  o f  Ra-2 2 6  i n  g r oun d wa t e r s  w e r e  
me a s u r e d  a l o n g  m a j o r  f a u l t  z o n e s . R a d i u m  wa s m e a sur e d  i n  
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o r d e r t o  o b t a i n  i n f o r ma t i o n  o n  i t s  s p a t i a l  v a r i a t i o n  a s  w e l l  
a s  b a s e l i n e  l e v e l s . R a d ium l e v e l s  v a r i e d s p a t i a l l y  b y  f our 
o r d e r s  o f  m a g n i t u d e  ( 0 . 0 1 5  t o  1 4 6 d p m / k g) w h i l e  t e m p o r a l l y  
o n l y  b y  a f a c t o r  o f  t w o  o r  l e s s . Th e d e p e n d e n c e o f  
g r o u n d wa t e r  r a d i u m c o n c e n t r a t i o n s  o n  w a t e r  t e m p e r a tur e a n d  
c o n d u c t i v i t y  w a s  a l s o  e x a m i n e d . I t  a p p e a r e d  t h a t  t h e  
c o n c e n t r a t i o n  o f  r a d i u m i n c r e a s e d  i n  g e n e r a l  ¥i t h  
c o n d u c t i v i t y  b u t  n o t  n e c e s s a r i l y  w i t h  t e m p e r a t u r e . Th e 
c o n c l u s i o n  a r r i v e d  a t  w a s  t h a t  r a d i u m i s  p r o b a b l y  l e a c h e d  
m o r e  r e a d i l y  i n t o  t h e  g r o u n d wa t e r  wh e n. t h e  wa t e r  i s  m o r e  
c o n d u c t i v e  w i t h  m o r e  d i s s o l v e d c h e m i c a l  c o n s t i t u e n t s .  
W i t h  a s t u d y  l o c a t e d  i n  s o u t h e a s t  K a n s a s , a c t i v i t i e s  
f o r  R a-2 2 6  r a n g e d  f r o m  0 . 5  t o  1 1  p C i / 1 .  I t s p r e s e n c e  wa s 
h i g h l y  c o r r e l a t e d  w i t h  s p e c i f i c  c o n d u c t a n c e a n d  t h e p r e s e n c e  
o f  h y d r o g e n  �u l f i d e  a n d  c h l o r i d e  c o n c e n t r a t i o n  ( M a c f a r l a n e� 
1 9 8 1 ) . 
C o n c e r n i n g a s t u d y  l o c a t e d  i n  S o u t h  C a r o l i n a , o v e r  
1 5 0 s a m p l e s  o f  wa t e r  f r o m  t h r o u g h o u t  t h e  s t a t e  w e r e  e x ami n e d  
f o r  R a -2 2 6  a n d  R a -2 2 8 . I t  w a s  n o t e d  t h a t  r a d i u m i s  r a p i d l y  
a d s o r b e d  f r o m t h e  a q u e o u s  p h a s e  i n  g r o u n d  w a t e r  s y s t e m s  a n d  
t h e y  s p e c u l ate d t h a t  t h e  m o b i l i t y  o f  r a d i u m i s o t o p e s  i s  
p r o b a b l y  q u i t e  l i m i t e d . Th e r e  wa s a l s o  s o m e  i n d i c a t i o n  t h a t  
a l o w e r s c r e e n i n g l e v e l  f o r  R a-1 2 6  i n  r e l a t i o n  t o  R a - 2 2 8  
( p r e s e n t  s u g g e s t e d  l e v e l  i s  3 p C i/1)  mi g h t  b e  n e e d e d  t o  
e n s u r e  t h a t  t o t a l  r a d i u m c o n t e n t  o f  a s a m p l e  i s  l e s s  t h a n  5 
p C i /1 ( K i n g , M i c h e l , M o o r e , 1 9 8 2) . 
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F r o m  a n o t h e r  r e p o r t  (K r i s h n a s w a m i , e t  a l . ,  1982), 
wa t e r s  f r o m  C o n n e c t i cu t w�r e e x a m i n e d  t o  d e t e r m i n e  v a r i o u s  
t r a n s p o r t  m e c h a n i s m s . Ma n y  r a d i o n u c l i d e s  s o r b  o n  s u r f a c e s  
w i t h i n  t h e a q u i f e r . T h i s  s o r p t i o n  r e t a r d s  t h e t r a n s p o r t  o f  
t h e  r a d i o n u c l i d e s  t h r o u g h  t h e  a q u i f e r . De t a i l e d i n f o r m a t i o n  
o n  t h e  s o r p t i o n p r o c e s s  i n  t h e  a q u i f e r , a s  w e l l  a s  o n  t h e  
f l o w  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e g r o u n d wa t e r , i s  n e c e s s a r y  f o r  
t h e  c o n s t r u c t i o n  o f  a n  a d e q u a t e  m o d e l  o f  s o l u t e  t r a n s p o r t  i n  
a n  a q u i f e r . T h e m o v e m e n t  o f  r a d i o n u c l i d e s  i n  g r o u n d w a t e r s  
i s  r e t a r d e d  b y  s e v e r a l  p r o c e s s e s , s u c h  a s  a d s o r p t i o n , i o n  
e x c h a n g e , m e m b r a n e  f i l t r a t i o n , d i f f u s i o n i n t o  b l i n d  p o r e s , 
a n d  c h e m i c a l  p r e c i p i t a t i o n . T h e  r e l a t i v e  i m p o r t a n c e  o f  e a c h  
o f  t h e s e  r e t a r d a t i o n  pr o c e s s e s  o n  t h e  d i s t r i b u t i o n o f  a 
r a d i o n u c l i d e  i n  g r o u n d wa t e r  d e p e n d s  u p o n  i t s  p r o p e r t i e s  a n d  
t h e  p r e v a i l i �g h y d r o g e o l o g i c  c o n d i t i o n s . A l s o  n o t e d wa s t h e  
f a c t t h a t  a r a d i o n u c l i d e  i n  t h e  U o r  T h  d e c a y  s e r i e s  m a y  
e n t e r  t h e  g r o u n d wa t e r  b y  f o u r  p r o c e s s e s : ( 1 )  d iss o l u t i o n o f  
a q u i f e r s o l i d s , (2) i n  s i t u r a d i o a c t i v e d e c a y  o f  i t s  
d i s s o l v e d  p a r e n t  n�c l i d e , ( 3) d i r e c t  r e c o i l  a c r o s s  t h e  
s o l i d - l i q u i d  . b o u n d a r y  a s  a r e s u l t o f  i t s  p r o d u c t i o n  by 
r a d i o a c t i v e  d e c a y  i n  t h e  s o l i d  a n d  (4 ) de s o r p t i o n  f r o m  s o l i d  
s u r f a c e s . A c o n c l u s i o n  o f  t h e r e p o r t  w a s  t h a t b e c a u s e  o f  
t h e  r a p i d  r e m o v a l  o f  r a d i u m i s o t o p e s·f r o m t h e  g r o u n d w a t e r , 
r a d i u m  i s o t o p e s  d o  n o t  m i g r a t e  f a r  f r o m t h e  p o i n t  o f  
i nje c t i o n . T h i s  r e l a t i v e i mmo b i l i t y  r e s t r i c t s  t h e  
a p p l i c a t i o n  o f  r a d i u m i s o t o p e s  i n  g r o u n d wa t e r s  a s  a 
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p r o s p e c t i n g t o o l  f o r  u r a n i u m a n d  t h o r i u m . A l s o i t  i s  n o t  
p o s s i b l e  t o  r e t r i e v e  i n f orma t i o n  o n  t h e  a g e  o r  m o v e m e n t  o f  
g r o u n d wa t e r s  b a s e d  o n  ( R a-2 2 8 / R a-2 2 6 )  r a t i o s  b e c a u s e  o f  t h e  
r a p i d  e s t a b l i s hm e n t  o f  a d s o r p t i�n e q u i l i b r i u m b e t w e e n  t h e  
s u r f a c e  a n d  s o l u t i o n . 
410471 . SOUTH D 0 A ·s 
C HA PT E R  TWO 
R A D I UM A N D' I T S  HEALTH H A Z A R D S  
2 . 1  He a l t h  Ha z a r d s  S t e mm i n g  f r o m  R a d i u m 
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By e x a m i n i n g  t h e  d e c ay c h a i n s  o f  R a-2 2 3 , R a - 2 2 6  a n d  
R a - 2 2 8 , t w o  b i o l o g i c a l l y d e s t r u c t i v e  c o m p o n e n t s  c a n  pe 
f o u n d . W h e n  a p p r e c i a b l e  am o u n t s  of r a d i u m a r e  i n g e s t e d , . 
t h e s e  f a c t o r s  c a n  c o n s t i t u t e  a s e v e r e  h a z a r d  t o  t h e  
o r g a n i s m ' s  h e a l t h . 
W h e n  t h e c h a i n s  o f  d e c ay a r e  i n s p e c t e d , o n e  o f  t h e  
mo s t  p r o m i n e n t  f e a t u r e s  i s  t h e n u m b e r o f  h i g h e n e r gy a l p h a  
d e c ay s . A l p h a p a r t i c l e s  h a v e  a r e l a tiv e b i o l o g i c a l  
e f f e c t i v e n e s s  ( RBE) o f  2 0  wh i l e  g a mma r a y s  a n d  b e t a  
p a r t i c l e s h a v e  a RBE o f  o n l y  1 .  T h i s  r e s u l t s  i n  a 2 0 : 1  
r a t i o  r e p r e s e n t i n g  t h e  r e l a t i v e  d e s t r u c t i v e n e s s  o f  a l p h a  
p a r t i c l e s c om p a r e d  t o  t h e o t h e r  r a d i a t i o n s . 
T h e  o t h � r  c a u s e  f o r  c o n c e r n  i s  t h e  e x t r a o r d i n a r y  
l e n g t h s  o f  w h ich t h e  v a r i o u s  d e c a y  c h a i n s  e x t e n d . F r o m t h e 
d e c ay c h a i n s  o f  R a-2 2 3 , Ra-2 2 6  a n d  Ra-2 2 8 , t h e  e n e r g i e s  o f  
2 9 . 3  M e V , 3 4 . 7  M e V  a n d  3 6 . 8  M e V  a r e  e m a n a t e d  b e f o r e  
s t a b i l i ty i s  a c h i e v e d . T h e  r e s u l t i n g  e n e r gy i s  t o t a l ly 
d i s s i p a t e d t h�o u g h  t h e  p r o c e s s  o f  i o n i z�t i o n  t h a t  r e s u l t s  i n  
c e l l u l a r  d e a t h  ( F o s t e r  a n d  W r i g h t , 1 9 7 7) . 
W h e n  t i s s u e  i s  i r r a d i a t e d , t h e  c e l l u l a r  c o m p o n e n t s  
a r e  s u b j e c t e d t o  p a r t i a l  i o n i z a t i o n . Th i s  c a u s e s  t h e  
p r o d u c t i o n o f  f r e e  r a d i c a l s  t h a t  may i n t e r f e r e  w i t h  n o rma l 
c e l l u l a r  p r o c e s s e s , e s p e c i a l ly t h a t  o f  m i t o s i s . T h e  mo s t  
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s e n s i t i v e  c e l l s  a r e  t h o s e  t h a t  a r e  c o n s t a n t l y  r e p r o d u c i n g . 
E x a m p l e s  o f  t h e s e w o uld b e' t h e  b l o o d - f o r m i n g  o r g a n s  o f  w h i c h  
t h e  b o n e  m a r r o w i s  a ma j o r  m e m b e r , i n t e s t i n e s , l e n s e s  o f  t h e  
e y e s , r e p r o d u c t i v e o r g a n s , s k i n  a n d  t h e  t h y r o i d  g l a n d . T h e  
mo s t  i n s e n s i t i v e  c e l l s  t o  r a d i a t i o n  e x p o s u r e  a r e  t hQs e wh i�h 
· a r e  n o t  u n d e r g o i n g g r o w t h  o r  r e p r o d u c t i o n  s u c h  a s  a d ult 
b r a i n  c e l l s . I f  l o w d o s a g e s  a r e  r e c e i v e d  o v e r  l o n g  p e r i o d s , 
c e l l u l a r  m e c h a n i s m s  c a n  n o r ma l l y  r e p a i r  t h e d a m a g e  s u s t a i n e d  
b y  t h e  c e l l  u n l e s s  t h e r e  i s  d a ma g e  t o  t h e  n u c l e u s . 
Th e r e f o r e , r e c o v e r y  ma y t a k e  p l a c e  i n  c e l l s  a n d  t i s s u e  t h a t  
n o r ma l l y  e x p e r i e n c e  g r o w t h  w h i l e  n o  r e c ove r y  i s  p o s s i b l e  i n  
c e l l s  t h a t  d o  n o t  r e p a i r  o r  r e p r o d u c e  t h e m s e l v e s . F a c t o r s  
o f  r i s k f o r d i f f e r e n t  . t i s s u e s  a r e  t h e r e f o r e  b a s e d  o n  t h e  
l i k e l i h o o d  o f  i n d u c i n g  f a t a l  d i s e a s e  i n  t h e  i n d i v i d u a l· o r  
p o s s i b l e  s u b�e q u e n t  g e n e t i c  d i s e a s e  i n  d e s c e n d a n t s . 
U n f o r t uria t e l y , r a d i u m w i t h  i t s  m e n a c i n g  d e c a y  c h a i n s  
c a n  e a s i l y  a c c u m u l a t e  i n  l o c a l i z e d  a r e a s  w i t h i n  a n  o r g a n i s m  
w i t h  a c u t e  e x p o s u r e s  r e s u l t i n g . I f  t h e  c e l l s  r e c e i v i n g  t h e  
r a d i a t i o n a r e  d a m a g e d  w i t h i n  t h e  n u c l e i , e i t h e r  c e l l u l a r  
d e a t h  o r  g e n e t i c  d a ma g e  w i l l  r e s u l t .  I f  t h e  g e n e t i c a l ly 
a l t e r e d  c e l l  i s  a b l e  t o  u n d e r g o  m i t o s i s , · t h e  d a u g h t e r  c e l l  
w i l l  b e  u n i q u e  t o  t h e s u r r o u n d i n g  t i s s u e  (F o s t e r  a n d  
Wr i g h t , 1 977) .  
O n c e  a r a d i o a c t i v e  s o u r c e  h a s  b e e n  i n t r o d uce d i n t o  
t h e  b o d y t h r o u g h  t h e  s k i n , g a s t r o i n t e s t i n a l  t r a c t o r  l u n g s , 
t h e r e  i s  n o  w a y t o  c o n t r o l  t h e  d a m a g e  i t  d o e s . T h e  d u r a t i o n 
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o f  t h e  i n t e r n al e x po s u r e  d e p e n d s o n  t h e  h alf li f e  o f  t h e  
s o u r c e  a n d  r a t e  o f  e l i m i n a t i o n  f r o m  t h e  b o d y . S o m e  
ma t e r i als a r e  r a p i dl y  e l i m i n a t e d t h r u  w a s t e  r e m o v al w h i l e  
o t h e r s  w i l l  c o n c e n t r a t e  i n  c e r t a�n t i s s u e s . U r a n i u m  
c o n c e n t r a t e s  i n  t h e  k i d n e y s  wh ile t r i t i u m  d i s t r i b u t e s  i t s e l f  
t h r o u g h o u t  t h e  b o dy .  T h e  g r e a t e s t  c o n c e r n  li e s  i n  t h e  f a c t  
t h a t  r a d i u m , s t r o n t i u m , a n d  p l u t o n i u m c o n c e n t r a t e  i n  t h e  
b o n e s . C o n c e r n i n g  t h e  h u m a n  ph y s i olo g y , ·t h e  g r e a t e s t  
c o n c e r n  l i e s  i n  t h e  f a c t  t h a t  r a d i u m w i l l  lo c a t e  i t s elf i n  
s k e l e t al t i s s u e  n e a r  a c t i v e  b o n e  ma r r o w . T h i s  o c c u r s  
b e c a u s e  t h a t  r a d i u m i s  c h e m i c ally s i m ila r t o  c alc i u m 
( v ala n c e  o f  2 )  w h i c h  i s  a ma j o r c o n s t i t u e n t  o f  t h e  s k ele t o n . 
W i t h  t h i s  p r o c e s s  o f  c o n c e n t r a t i o n  alwa y s  o c c u r r i n g , t h e  
a c u t e  r a d i a t i o n  t h a t  r e s ult s c a n  c a u s e  v a r i o u s  
a b n o r ma l i t i e s . I t  h a s  b e e n  s h own t h a t  t h e r e s ult i n g alp h a 
r a d i a t i o n f r o m t h e s e  s k ele t a l  r a d i u m d e p o s i t s  c a n  r e s ult i n  
o s t e o p o r o u s , d e n s e  b o n e  n e c r o s i s , s p o n t a n e o u s  f r a c t u r e s , 
b o n e  s a r c o m a s  a n d  le u k e m i a  ( E v a n s , 1 9 7 4 ) .  
T h e  p r e s e n t  d a t a  i s  i n a d e q u a t e  t o  e v alu a t e  f ully t h e  
r i s k  o f  i n j u r y  t o  t h e  g e n e r al p o p u l a t i o n  f r o m lo w le v el 
r a d i a t i o n . L o w  l e v e l  i o n i z i n g  r a d i a t i o n d o e s  n o t  p r o d u c e  
a n y  p r e v i o u sl y  u n k n o w n e f f e c t s  i n  h u m a n  b e i n g s  b u t  t h e  
e f f e c t s , i f  � n y , h a v e n o t  b e e n  m e a s u r e d  i n  e x i s t i n g 
p o p ula t i o n  g r o u p s . T h e  m o s t  f o r e b o d i n g  o f  t h e  lo ng t e r m 
c o n s e q u e n c e s  f r o m l o w  l e v el rad i a t i o n  wo uld b e  t h e  p o t e n tia l 
o f  c a n c e r  p r o d u c e d . T h i s  r i s k f r o m  low le v el r a dia tio n  can 
' 
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be p r e d i c t e d  o n l y  b y  s t a t i s t i c a l  m e t h o d s .  W h i l e  i t  i s  n o t  
p o s s i b l e  t o  a t t r i b u t e  a c a n'c e r  c a s e  s p e c i f i c a l l y  t o  l o w 
l e v e l  r a d i a t i o n  e x p o s u r e , t h r o u g h  s t a t i s t i c a l  m o d e l i n g  i t  
i s  p o s s i b l e  t o  e s t i ma t e  t h e  n u mb�r of c a n c e r  d e a t h s  a m o n g  a 
l a r g e  s e g m e n t  o f  t h e p o p u l a t i o n . Th e d i f f i c u l t y  i n  
a s s e s s i n g  t h e  r i s k  o f  d e v e l o p m e n t  o f  c a n c e r  f r o m  l o w l e v e l  
r a d i a t i o n  a r i s e s  i n  e x t r a p o l a t i n g t h e  h i g h  d o s e  r a t e  
e x p o s u r e s  o n  r e c o r d  t o  l o w d o s e  r a t e  ex p o s u r e s . 
A f t e r  t h e f o r ma t i o n o f  t h e  E n v i r o n m e n t a l  P r o t e c t i o n  
A g e n c y  ( E P A ) i n  1 9 7 0 , t h e  N a t i o n a l  A c a d e m y  o f  S c i e n c e s  
f o r m e d  i t s  C o mm i t t e e  o n  t h e  B i o l o g i c a l  E f f e c t s  o f  I o n i z i n g  
R a d i a t i o n s  ( BE I R ) . Th e i r  s t u d i e s  o f  th e b i o l o g i c al e f f e c t  
o f  l o w l e v e l  r a d i a t i o n r e s u l t e d  i n  t h e  BE I R  I I I  r e p o r t . Th e 
BE I R  I I I  r e p o r t  r e p r e s e n t e d ( a t t h e  t i m e  o f  p ubl i c a t i o n ) t h e  
l a t e s t  k n o w l e d g e  o f  t h e  r i s k s  o f  l o w l e v e l  r a d i a t i o n . Th e 
l a t e s t  ·e s t i ma t e s  r e v e a l  a .0 . 5  t o  1 . 4 p e r c e n t  i n c r e a s e  i n  
c a n c e r  d e a t h s p e r  m i l l i o n  p e r s o n s  e x p o s e d  t o  a 0 . 1 Gr a y  
( 1 0-r a d ) s i n g l e  w h o l e-b o d y  d o s e . Ba s e d  o n  t h e a c c e p t e d 
e s t i ma t e  f o r  t h e  r a t e  o f  c a n c e r  d e a t h s  ( 1 6 0 , 0 0 0  c a n c e r  
d e a t h s  p e r  m i l l i o n  p e r s o n s ) ,  t h i s  w o u l d  t r a n s l a t e  i n t o  a n  
a d d i t i o n a l  8 0 0  t o  2 2 5 0 d e a t h s  o r  a n  o v e r a l l  i n c r e a s e  o f  0 . 0 8 
t o  0.2 2 p e r c e n t  (N A S  BE I R , 1 9 8 0 ) . 
F o l l o w i n g  a r e  s o m e  o f  t h e  o t h e r  m a j o r  c o n c l u s i o n s  i n  
t h e  BE I R  I I I  r e p o r t . 
C a n c e r s  a r i s i n g i n  o r g a n s  a n d  t i s s u e s  a r e  t h e  p r i n c i p a l  
l o n g - t e r m  s o m a t i c  e f f e c t s  o f  r a d i a t i o n e x p o s u r e . 
T h e r e  i s  a 0 . 5  t o  1 . 4 p e r c e n t  i n c r ea s e  i n  r i s k  o f  
c an c e r  d ea t h s  ab o v e  t h e  naiu ra1ly o c c u r r i n g  ra t e  f r o m  a 
s i n gle w h o l e-b o d y ab s o r b e d  d o s e  o f  0 . 1 Gray ( 10 rad ) .  
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Th e r e  e x i s t s  a 3 t o  8 pe r c e�t i n c r eas e i n  t h e  r i s k o f  
c an c e r  d ea t h s  a b o v e  t h e nat u rally o c c u r r i n g  rat e  f r o m  a 
·c o n t i n u o u s  l i f e t i m e e x p o s u r e  o f  0 . 0 1  Gray ( 1  rad ) p e r y ear. 
The e f f e c t s  of l o w le v el rad i at i o n on t h e· e m b r y o  an d 
f e t u s  ar e s t r o n gly  r e lat e d  t o  t h e  d e v elo p me n t  s t a g e at w h i c h  
expo s u r e  o c cur s. 
A par e n tal e x p o s u r e  of  0 . 0 1  S i e v e r t  ( 1  r e m )  t h r o u g h o u t  
t h e  po p u la t i o n  w i l l pr o d u c e  5 t o  7 5  ad d i t i o nal s e r i o u s  
g e n e t i c  d i s o r d e r s  pe r m i ll i o n  li v e b o r n  c h ild r e n . Th e n o r mal 
i n c i d e n c e  f o r  s e r i o u s  g e n e t i c  d i s o r d e r s  i s  a b o u t  1 0  p e r c e n t  
i n  li v e b o r n  c h ild r e n. 
• • 0 
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2 . 2  F e d e r a l  D r i n k i n g  Wa t e r  R e g u l a t i o n s  
Du e t o  t h e  p o s s ibi l ' i ty o f  a c q u i r i n g a n  a b n o r m a l i t y 
be c a u s e  o f  r a d i a t i o n  d a m a g e  f r o m r a d i u m a n d  i t s  d a u g h t e r s , 
t h e  F e d e r a l  Go v e r nm e n t  h a s  e s t a b l i s h e d  g u i d e l i n e s  a s  t o  t h e  
a mo u n t o f  r a d i u m  t h a t  c a n  b e  i n g e s t e d . A s  o f  Ju l y  1 97 6 , 
Fe d e r a l  r e g u l a t i o n s  r e q u i r e  t h a t  a l l  p u b l i c  d r i n k i n g  wa t e r  
s u p p l i e s  a r e  m o n i t o r e d  f o r  R a-2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  t o  l o c a t e  h i g h 
a c t i v i ty s u p p l i e s  a n d  t o  r e d u c e  t h e i r  a c t i v i ty ( F e d e r a l  
R e g i s t e r , 1 9 7 6) . 
F o l l o w i n g  a r e  r e g u l a t i o n s  a n d  r u l e s  t h a t  h a v e  be e n  
i m p o s e d  by t h e  F e d e r a l  Go v e r n m e n t  t h r o u g h  t h e  En v i r o n m e n t a l  
P r o t e c t i o n  A g e n cy . 
A l l  p u b l i c  d r i n k i n g wa t e r  s u p p l i e s w h i c h  s e r v e  f i f ty 
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o r  m o r e  p e o p l e  f o r  t h r e e  o r  m o r e  m o n t h s  o f  t h e  y e a r  mu s t  be 
m o n i t o r e d . 
A f t e r  t h e  i n i t i a l  t h r e e  y e a r  m o n i t o r i n g p e r i o d a n d  
a s s um i n g  t h a t  t h e  w a t e r  s u p p l y i s  w i t h i n  t h e  l i m i t s  
r e q u i r e d , t h e s u p p ly mu s t  be t e s t e d a t  l e a s t  o n c e e v e ry f o ur 
y e a r s .  
T h e  c o m b i n e d  R a-2 2 6  a n d  R a-2 2 8  ma x i m u m  c o n t a m i n a n t  
l e v e l  s h a l l  n o t  e x c e e d  f i v e  p i c o c u r i e s  per l i t e r . 
T h e  d 'e t e c  t i o n 1 i m i  t fo r r a d i u m . i s o t o p e s  s h a l l  n o t  
· ex c e e d  o n e  p i c o c u r i e  p e r  l i t e r  • .  
Gr o s s  a l p h a  p a r t i c l e  a c t i v i ty c a n n o t  e x c e e d  f i f t e e n  
p i c o c u r i e s  p e r  l i t e r . 
Wh e n  g r o s s  alp h a  p a r t i c l e  a c t i v i t y e x c e e d s  f i v e 
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p i c o c u ri e s·p e r  l i t e r ,  t h e  s a m e  o r  a n  e q u i v a l e n t  s a m p l e  m u s t  
be a n a l y z e d  f o r  R a -2 2 6 . 
W h e n  R a-2 2 6  a c t i v i t y  e x c e e d s  t h r e e  p i c o c u ri e  p e r  
l i t e r ,  t h e  s a m e  o r  a n  e q u i v a l e n t  _ s a m p l e  m u s t  b e  a n a l y z e d f o r  
R a-2 2 8 . 
T h e  p re c e d i n g  re g u l a t i o n s  a re t h e  b a s i s  f o r  t h e  
d e t e c t i o n o f  ra d i um i n  d ri n k i n g  wa t e r  s u p p l i e s . I t  i s  
a s s u m e d  t ha t  R a-2 2 6  i s  t h e  d o m i n a n t  i s o t o p e  o f  ra d i u m . 
Th e re a l s o e x i s t  o t h e r  mo re s p e c i f i c  a n d  n o n t e c h n i c a l  
re g u l a t i ons t h a t  h a v e  n o  d i re c t  b e a ri n g  o n  t h i s  p re s e n t 
r e s e a rc h .  A l s o  a v a i l abl e a re s p e c i f i c  p r o c e d u re s  f o r  t h e  
d e t e c t i o n  o f  t h e  i s o t o p e s i n  q u e s t i o n (F e d e ra l  R e g i s t e r ,  
1 9 76 ) .  
C HA PTER TH R E E  
R A P I D  S I MU LTA N EO U S  SCI NTI L L AT I O N  COUNT I N G  M ETH O D  
3 . 1  R a p i d  S i m u l t a n e o u s  S c i n t i l l a t i o n  Te c h n i q u e (R S S C) 
T h e  n e e d  f o r  a n  a l t e r na t e  m e t h o d  t o  d e t e c t  R a -2 2 6  
a n d  R a - 2 2 8  w a s  d e m o n s t r a t e d  w h e n  t h e  EPA e n a c t e d  t h e.S a f e  
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Dr i n k i n g  W a t e r  A c t . Th e i m p l e m e n t a t i o n  o f  t h i s  l e g i s l a tio n 
i m p o s e s  a n  u n a c c e p t a b l e  b u r d e n  o n  t h e  a n a l y t i c a l  
l a b o r a t o r i e s  i n v o l v e d  i f  t h e  a c c e p t e d r a d i o c h e m i c a l  
t e c h n i q u e s  f o r  R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  p r e s e n t l y  e x i s t i n g  a r e  
u s e d . De f i c i e n c i e s  o f  t h e  r e c o mm e n d e d  t e c h n i q u e s  a r e  t h a t  
t h e y  a r e  l a b o r  i n t e n s i v e  a n d  c o o r d i n a t i o n o f  s a m p l e  
p r o c e s s i n g  a n d  c o u n t i n g  i s  n e e d e d . S e p a r a t e  c o u n t i n g  
a p p a r a t u s  a n d  e x t r e me l y  l o n g  c o u n t i n g p e r i o d s  a r e  a l s o  
n e e d e d  f o r  t h i s  p r o c e d u r e . A t e c h n i q u e  d e v e l o p e d  r e c e n t l y  
b y  M c C u r d y  a n �  M e�l oi ( 1 9 7 9 )  e n a b l e s  o n e  t o  s i m u l t a n e o u s l y  
d e t e r m i n e  t h e  R � - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  c o n t e n t  o f  a s a m p l e  t h r o u g h  
t h e  u t i l i z a t i o n  o f  a n  a l p h a-b e t a-g a mma c o i n c i d e n c e  c o u n t i n g 
s y s t e m . W i t h  t h i s p r o c e d u r e , c h e m i c a l  p r e p a r a t i o n  a n d  
p u r i f i c a t i o n  o f  t h e. i n i t i a l  s a m p l e  i s  k e p t  t o  a m i n i m u m  o f  
s t e p s  w i t h  t h �  f i n a l  s p e c i m e n  c o n s i s t i n g  o f  Ba (R a ) S 0 4 p l u s  
Zn S. O n l y  o n e  s am p l e  p r e p a r a t i o n  i s  n e c e s s a r y  a n d  t h e  
c o u n t i n g  o f  i n d i v i d u a l  i s o t o p e s  c a n  b e  p e r f o r m e d  
s i mu l t a n e o u s l y  o r  i n d i v i d u a l l y  d e p e n d i n g  o n  t h e  d e t e c t i n g  
s y s t e m ' s  c a p a b i l i t i e s . 
Th i s  r a d i o c h e m i c a l  t e c h n i q u e  u s e s  f o r  i t s  ba s i s  o f  
o p e r a t i o n a c o i n c i d e n c e  m e a s u r e m e n t o f  t h e  c h a r a c t e r i s tic 
p a r t i c l e - p h o t o n  e m i s s i o n s  o f  t h e  i s o t o p e s  i n  q u e s t i o n . In 
t h i s  ·c a s e , t h e a l p h a - g a mma �o i n c i d e n c e  e m i s s i o n s  o f  R a - 2 24 
a n d  Ra- 2 2 6  a n d t h e  b e t a - g a mm a  c o i n c i d e n c e  e m i s s i o n s  o f  
A c - 2 2 8 , w h i c h  i s  t h e  f i r s t  s h o r t  � i v e d d e c a y  p r o d u c t o f  
Ra - 2 2 8 , a r e  e x a m i n e d . 
d e t e c t a b l e  l e v e l s  a r e  
W i t h  n o r m a l c o n d i t i o n s , t h e  mLn i mu m  
0 . 2 ,  0.3 a n d  0 . 5  p C i / 1  f o r  Ra- 2 24 ,  
Ra - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8 w h e n  u s i n g a 2 0 0 m i n u t e  c o u n t i n g  p e r i o d  
a n d  a o n e  l i t e r s a m p l e . 
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Ra- 2 2 6  i s  a p r i n c i p a l  a l p h a  e m i t t e r  t h a t  d e c a y s  b y  
t w o  n u c l e a r  t ra n s i t i o n s  s h o w n  i n  F i g u r e  3 . 1 .  A l p h a  e m i s s i o n  
t h a t  c o n s i s t s  o f  d i r e c t  d e c a y  t o  t h e  g r o u n d  s t a t e  o c c u r s  
s o m e  94 . 5 % o f  t h e t i m e . T h e  r e m a i n i n g  5 . 5 % o f  t h e  t i m e  t h e  
Ra- 2 2 6  i s o t o p e  f o l l o w s  a n  a l p h a  e m i s s i o n  t o  t h e  m e t a s t a b l e  
s tat e o f  R a d o n - 2 2 2 . S i n c e  t h e  m e t a s t a b l e  s t a t e  i s  
s h o r t - l i v e d  ( �a l f  l i f e = 0 . 32 n s e c . ) ,  a p r o m p t  i s o m e r i c  
t r a n s i t i o n  f o l l o w s  t h a t  r e l e a s e s  a c o n v e r s i o n  e l e c t r o n  40 % 
o f  t h e t i m e  w h i l e  6 0 % o f  t h e  t i m e a 1 8 6 K e V  g a m m a  r ay i s  
e m i t t e d . T h e  a l p h a p a r t i c l e  a n d  g a mm a  r a y  e m i s s i o n s  a r e  
e s s e n t i a l l y  s i m u l t aqe o u s  b e c a u s e  o f  t h e  s h o r t n e s s  o f  t h e  
me t a s t a b l e  s t aee . Ra- 2 2 6  t h u s  d e c a y s b y  a l p h a - g a mma 
c o i n c i d e n c e  3 . 3% o f  t h e  t i m e . F u r t h e r  e x a m i n a t i on o f  t h e  
Ra - 2 2 6  s h o r t l i v e d  d a u g h t e r  p r o d u c t d e c a y  c h a i n  r e v e a l s  t h a t  
t h e r e  a r e  n o  o t h e r  n u c l i d e s  i n  t h e  c h a i n  w h i c h d e c a y  b y  a n  
alp h a - g a m m a  t r a n s i t i o n  wh i c h wo uld i n t e r f e r e  w i t h  t h e  
p r o c e d u r e . 
W i t h  Ra - 2 2 8 , w e  f i n d  t h a t  t h e r e  a r e  s e v e r a l  
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c o m p e t i n g  p r o c e s s e s  t h a t  i n t e r f e r e  w i t h  t h e  d e t e c t i o n  
p r o c e s s . Ca r e  m u s t  b e  t a k e n  s o  t h e c h o i c e  o f  g am m a  r a y  
e n e r g i e s  u s e d  t o  i d e n t i f y A c - 2 2 8  v e r s u s  o t h e r  n u c l i d e s i n  
e ith e r  t h e  R a - 2 2 6  o r  R a - 2 2 8  d e c a y _ c h a i n s  w h i c h  u n d e r g o  
b e t a - g a mma t r a n s i t i o n s  d o  n o t  c o n f l i c t . I n  F i g u r e  3 . - 2 ,  t h e­
i m p o r t a n t  d e c a y  t r a n s i t i o n s  ha v e  b e e n  i l l u s t r a t e d  f o r  t h e  
R a - 2 2 8  t h r o u g h  R n - 2 2 0  d e c a y  c h a i n . R a - 2 2 8  d e c a y s  b y  a b e t a 
t r a n s i t i o n  a n d  i t s  s h o r t - l i v e d  ( h a l f l i f e - 6 . 1  h r . )  d a u g h t e r  
p r o d u c t , A c - 2 2 8 , r a p i d l y  at t a i n s  s e c u l a r  e q u i l i b r i u m w h i c h  
make s i s o l a t e d  R a - 2 2 8  e v a l u a t i o n n o t  f e a s i b l e . B e c a u s e  o f  
t h i s  c h a r a c t e r i s t i c  o f  t h e d e c a y  c h a i n , t h e  d e t e c ti o n  o f  
R a - 2 2 8  i s  d o n e  b y  e v a l u a t i n g  t h e A c - 228 a c t i v i t y  i n  the 
s a m p l e . T h e  b e t a - g a mm a  t r a n s i t i o n s  of c h o i c e  a r e  t h o s e  
a s s o c i a t e d  w i th t h e  9 0 9  a n d  9 6 7  K e V  c o m p l e x  s i n c e  t h e r e  
ex i s t s  n o  s i g n i f i c a n t  c o m p eti t i o n  a t  t h i s  p o i n t  o f  t h e  
s p e c t r u � . S i nce A c - 2 2 8  i s  a·d a u g h t e r  p r o d u c t t h a t  i s  
c o n s t a n t l y  b e i n g  r e p l e n i s h e d  b y  R a - 2 2 8  d e c a y , t h e  u s e  o f  
t h i s  r e a c t i o n a l l o w s  o n e  to m o n i t o r  R a - 2 2 8  c o n c e n t r a t i o n s  
i n d i r e c t l y  w h i l e  e l i m i n a t i n g t h e  i n t e r f e r e n c e  o f  o t h e r  
s h o r t - l i v e d  p r o g e n y . 
T h e  R a p i d  S i m u l t a n e o u s  S c i n t i l l a t itin C o u n t i n g  ( R S S C )  
me t h o d , l i k e  t h e  p r e s e n t l y  a p p r o v e d  R a d o n  E m a n a tio n m e t h o d , 
ftr s t  c o p r e c i p i t a t e s  th e v a r i o u s  r a d i u m i s o t o p e s  i n  a 
s p e c i m e n  w i t h  a b a r i u m  s u l f a t e  c omp l e x . W h i l e  th e c o m p l e x  
i s  s t i l l  i n  s u s p e n s i o n , z i n c  s u l f i d e , a s c i n t i l la t o r  
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s u r r o u n d i n g  a r r a n g e m e n t  o f  z i n c  s u l f i d e  p a r t i c l e s  t o  f o r m  
a b o u t · t h e c o m p l ex t h e r e b y  a l.l o w i n g  t h e m.t o  i n t era c t  w i t h  a n y  
a l p h a  p a r t i c l e s  t h a t  m i g h t  b e  e m i t t e d . T h i s m i x t u r e  o f  
Ba ( Ra ) S 04 a n d  Z n S  i s  p o s i t i o n e d  o� a f i l t e r . T h i s  f i l t e r  i n  
t u r n  i s  s a n d w i c h e d  b e t w e e n  t w o  p l a s t i c  f i l m s  a n d  _ p l a c e d  i n  a 
s a m p l e  c u p  c o n t a i n i n g  a c o t t on p l u g  a n d  a t i n  d i s c . T h e  
c o t t o n p l u g  h o l d s  t h e  t i n  d i s c i n  p l a c e  wh i c h  i s  u s e d  t o  
b a cks c a t t e r  e m i t t e d b e t a  p a r t i c l e s t o  t h e s c i n t i l l a t o r  
ma t e r i a l  t o  i m p r o v e  ove r a l l  b e t a - g a mma d e t e c t i o n ( F i g u r e  
3 . 3 ) . 
A f t e r  d r y i n g i n  a v a c u u m  d e s i c c a tor, t h e  s a m p l e  c u p  
i s  p l a c e d i n  t h e  l i g h t  t i g h t  a s s e m b l y  c o n s i s t i n g  o f  a 
p h o t o mu l t i p l i e r  t u b e  w i t h  a P i l o t  B s c i n t i l l a t o r  a s  s e e n  i n  
F i g u r e  3 . 4 .  W h e n  t h e  i n t e r a c t i o n  o f  a l p h a  p a r t i c l e s w i t h  
t h e  z i n c  s u l f i d e  o c c u r s , t h e  z i n c s u l f i d e emi t s  s m a l l  
s c i n t i l l a t i o n s  o f  l i g h t . T h e s e  p u l s e s  o f  l i g h t  t r a v e l  
t h r o u g h  t h e  t r a n s p a r e n t  P i l o t  B s c i n t i l l a t o r  a n d  l i g h t  p i p e 
t o  t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  t u b e . A l s o  mo s t  b e t a  p ar t i c l e s, b o t h  
d i r e c t  a n d  b a cks c a t t e r e d, i n t e r a c t w i t h  t h e  P i l o t  B 
s c i n t i l l a t o r  w h ere l i g h t  p u l s e s  a r e  e m i t t e d  wh i c h  i n  t u r n  
t r a v e l  t h r o u g h  t h e  l i g h t  p i p e t o  t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  t u b e . 
A s  s e e n  i n  F i g u r e  3 . 5 ,  t h e  a r r i v i n g l i g h t  p u l s e s  s t i m u l a t e  
t h e  p h o t o e l e c t r i c  e m i s s i o n  o f  e l e c t r o n s  wh i c h  r e s u l t  i n  a n  
o v e r a l l  a m p l i f i c a t i o n o f  a f act or o f  o n e  mil l i o n  time s 
( A r y a, 19 7 6 ) .  
T h i s  a s s e m b l y  is t h e n  p l a c e d  i n sid e a 10 x 10 e m. 
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s o d i u m i o d i d e  ( N a i ) g a mma r a y  c r y s t a l  w e l l  d e t e c t o r . T h i s  
d e t e c t o r ' s  g e o me t r y  a l l o w s  mo s t  o f  t h e g a m m a  r a y s  e m i t t e d b y  
t h e s a m p l e  t o  b e  d e t e c t e d  s i n c e t h e  g a mma r a y s  a r e  
u n h i n d e r e d  b y  t h e  p l a s t i c l i g h t  t i g h t  l ow e r  a s s e m b l y .  T h e  
g a mma r a y s  i n t e r a c t i n g  w i t h  t h e  N a i c r y s t a l  c a u s e  
i � n i z a t i o n s  i n  t h e  c r y s t a l  l a t t i c e . W h e n  r e c o m b i n a t i o n  
o c c u r s , p h o t o n s  a r e  e m i t t e d w h i c h  t r a v e l  d o w n  a l i g h t  p i p e 
a n d  t r i g g e r  a n o t h e r  p h o t o mu l t i p l i e r t u b e . T h i s  t u b e  h a s  a n  
a m p l i f i c a t i o n f a c t o r  o f  a p p r o x i m a t e l y  o n e  b i l l i o n  t im e s . 
T h e  p u l s e s  p r o d u c e d a r e  d i r e c t l y  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  e n e r g y  
o f  t h e  g a mm a r a d ia t i o n  t h a t  p r o d u c e d  t h e  l a t t i c e  i o n i z a t i o n s  
( A r y a , 1 9 7 6) . T h u s , t w o  e l e c t r i � a l  im p ti l s e s  a r e  c r e a t e d  e a c h  
t i m e  t h e r e i s  a n  a l p h a - g amma o r  b e t a - g a mma e v e n t  w i t h i n  t h e  
s am p l e  c a v i t y . D e v e l o p m e n t  t i � e o f  t h e s e  p u l s e s  i s  
a p p r o x i ma t e l y  o n e  n a n o s e c o n d . T h e  e n t i r e  a l p h a - b e t a - g a mma · 
d e t e c t o r· a s s e m b l y  i s  s h o wn in F i g u r e  3 . 6 .  
W i t h  R a - 2 2 6  p r e s e n t , 3 . 3% o f  i t s  r a d i o a c t i v e  d e c a y s  
s h o u l d  p r o d u c e  a n  a l p h a - g amm a c o in c i d e n c e  w h i c h  r e s u l t s  i n  
t wo e l e c t r i c a l  p u l s e s  l e a v i n g  t h e  a l p h a - b e t a - g amma d e t e c t o r  
a s s e m b l y  i n  u n is o n . A f t e r  l e a  v i n·g t h e r e s  p e e  t i v e 
p r e a m p l i f i e r s , t h e  p u l s e s  e n t e r  ma i n  a m p l i f i e r s  w h e r e  f i n a l  
am p l i f i c a t i o n  c r e a t e s  p u l s e s  o f  s e v e r a l  v o l t s  i n  a m p l i t u d e  
·( F i g u r e  3 . 7) . T h e n  t h e  a m p l i f i e d  a l p h a  a n d  g am m a  p u l s e s  a r e  
c o n d u c t e d  t o  i n d i v i d u a l  s i n g l e  c h a n n e l  a n a l y z e r s  ( S C A ) . T h e  
a n a l y z e r s  a r e  u s e d  a s  s e l e c t i v e  e l e c t r o n ic f i l t e r s  t o  s c r e e n  
t h e  i n c om i n g s i g n a l s  f o r  t h e  p u l s e s  o f  t h e  c o r r e c t 
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a m p l i t u d e .  T h e s e  a n a l y z e r s  w i l l o n l y a l l o w p u l s e s  o f  t h e  
e n e r g i e s  a t t r i b u t a b l e  t o  t h e  a l p h a - g amma i n t e r a c t i o n s  t o  
p a s s  t h r o u g h . T h e s e  s e l e c t e d  p u l s e s  a r i s i n g  f r o m t h e  
d e s i r e d  e n e r g i e s  a r e  c o n v e r t e d in t o  f i v e  v o l t  s q u a r e  w a v e  
im p u l s e s  w h i c h  e x i t  t h e a n a l y z ers . A l l  t h e  r e ma i n i n g  
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i n c o m i n g  p u l s e s  o f  d i f f e r e n t  e n e r g i e s  a r e  e l i m i n a t e d . N e x t , 
t h e  a n a l y z e r  g e n e r a t e d p u l s e s  a r e  s e n t  t o  a n  u n i v e r s a l  
c o i n c i d e n c e  u n i t  w h i c h  d e t e r m i n e s  i f  t h e y  w e r e  g e n e r a t e d  
w i t h i n 110 n a n o s e c o n d s  o f  e a c h o t h e r . T h e  m e t a s t a b l e  s t a t e  
o f  t h e  n u c l e u s  r e s u l t i n g  f r o m  t h e  a l p h a  e m i s s i o n  p r o m p t l y  
d e c a y s  w i t h  t h e e ma n a t i o n  o f  t h e  g a mma r a y . T h i s  f a c t  
c o u p l e d w i t h  a p p r o p r i a t e  t im e  a l i g nm e n t  o f  t h e  r e s p e c t i v·e 
s i n g l e  c h a n n e l  a n a l y z e r s  t o  a l l o w f o r  d i f f e r e n t  g e n e r a t i o n  
t i m e s  s h o u l d  p e r m i t  t h e  c o r r e s p ? n d i n g  p u l s e s  t o  r e a c h  t h e 
u n i v e r s a l  c o i n c i d e n c e  u n i t  s im u l t a n e o u s l y . 
W h e n  a c o i n c i d e n c e  o f  t h e  i n c o m i n g p u l s e s  o c c u r s ,  a n  
o u t g o i n g  p u l s e i s  g e n e r a t e d a n d  d i r e c t e d t o  a g a t e  a n d  d ela y 
g e n e r a t o r . T h i s  p u l s e c a u s e s  a l i n e a r  g a t e  t o  o p e n  f o r  
a p p r o x im a t e l y  t w o  m i c r o s e c o n d s  t o  a l l o w a g a mma p u l s e t o  
p a s s  t h r o u g h  t h e  g a t e  t o  b e  u s e d  b y  t h e  mu l t i c h a n n e l 
a n a l y z e r  ( MC A ) . T h i s  o t h e r  g a mma im p u l s e  w a s  d e r i v e d  f r o m 
t h e  m a i n  g a mm a  a m p l i f i e r  a n d  d i r e c t e d t h r o u g h  a d e l a y  
� m p l i f i e r . I f  t h i s  o t h e r  g a mma im p u l s e  i s  d e l a y e d  
s u f f i c i e n t l y  f o r  t im e  a l i g n m e n t  w i t h  t h e g a t i n g  p u l s e  f r om 
the g a t e  a n d  d e l a y  g e n e r a t o r , it  w ill be  a l lo w e d  t h r o u g h  t h e  
l i n e a r  g a t e . O n c e a t  t h e  mu l t i c h a n n e l  a n aly z e r , t h e  
i n c o m i n g  p u l s e s  a r e  s o r t e d a c c o r d i n g l y  t o  p u l s e  a m p l i t u d e  
a n d  r e � o r d e d  i n  t h e i r  r e s p e c t i v e  e n � r g y  c h a n n e l . 
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W i t h Ra - 2 2 6 , a g a mma r a y  p e a k  s h o u l d  r e s u l t  a t  t h e  
18 6 K e V l o c a t i o n . T h e  n ti m b e r  o f  d e t e c t e d p u l s e s  i n  t h i s  
ph o t o p e a k  i s  r e p r e s e n t a t i v e  o f  t h e  q u a n t i t y  o f  . a l p h a - g a mma 
c o i n c i d e n c e  e v e n t s .  U s i n g  t h i s  p e a k  a c t i v i t y ,  t h e  Ra - 2 2 6  
c o n t e n t  o f  t h e s a m p l e  c a n  b e  c a l c u l a t e d  b y  t h e  e q u a t i o n A - I  
l o c a t e d  i n  A p p e n d i x  A .  
W h e n  R a - 2 2 8  i s  t h e  s u b j e c t  o f  i n t e r e s t , t h e  
d i f f e r e n c e s  i n  t h e  d e t e c t i o n  p r o c e d u r e  a r e  a s  f o l l o w s . O n e  
o f  t h e i n i t i a l  d e t e c t o r  i m p u l s e s  i s  c a u s e d  b y  t h e  b e t a  
p a r t i c l e  e m i t t e d b y  t h e  d a u g h t e r  p r o d u c t  A c - 2 2 8  w h i c h  
r e p l a c e s  t h e  p r e v i o u s  a l p h a  i m p u l s e d i s c u s s e d . B e c a u s e  o f  
d i f f e r e n t  g e n e r a t i o n  t i m e s , t h e � t i m e  a l i g n m e n t  o f  t h e  g a t i n g _ 
e l e c t r o n i c s  m u s t  b e  a l t e r e d . A l s o t h e  e n e r g y  o f  t h e  g a mm a  
p u l s e s  iri  q u e s t i o n  i s  n o w o f  t h e  9 0 9 - 9 6 7  K e V  c o m p l e x  
p h o t o p e ak .  W i t h  t h i s  s e t  o f  t e s t i n g  c r i t e r ia , t h e  
b e t a - g a mma c o i n c i d e n c e s  d e t e c t e d  w i l l  r e p r e s e n t  5 0 % o f  t h e  
t o t a l  n u m b e r  o f  b e t a - g a mma d e c a y s  o f  A c - 2 2 8 . Wi t h  t h e  
a s s i s t a n c e  o f  e q u a t i o n A - I I  f o u n d  i n  A p p e n d i x  A ,  o n e  c a n  
d e t e r m i n e  t h e  o r i g i n a l  a m o u n t  o f  Ra - 2 2 8  p r e s e n t  i n  t h e  
s a m p l e . 
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3 . 2 I n t e r f e r e n c e  w i t h i n  t h e  M e t h o d  
A n y  o r  a l l  o f  t h e  r a d i u m i s o t o p e s  p r e s e n t  i n  a wa t e r  
s a m p l e  a r e  c h e m i c a l l y e x t r a c t e d w h e n  b a r i u m s u l f a t e  
u n d e r g o e s  c o p r e c i p i t a t i o h . B e c a � s e  o f  t h i s f a c t , t h e  f o u r  
ma j o r  r a d i o a c t i v e  r a d i u m i s o t o p e s  ( R a - 2 23 , - 2 24 , � 2 2 6 , - 2 2 8 ) 
w i l l  b e  f o u n d  i n  t h e  b a r i u m- r a d i u m s u l f a t e  p r e c i p i t a t e  i f  
t h e y  a r e  p r e s e n t  i n  t h e  o r i g i n a l  wa t e r  s p e c i m e n ; A s  t i m e 
p r o g r e s s e s  f r o m  t h e  i n i t i a l  s a m p l i n g , t h e s e  p a r e n t  i s o t o p e s  
w i l l  g i v e  r i s e t o  a h o s t  o f  a l p h a , b e t a  a n d  g a mma e m i t t i n g  
d a u g h t � r  b y p r o d u c t s  ( F i g u r e  3 . 8 ) . B y  e x a m i n i n g  t h e  v a r i o u s  
d e c a y  c h a i n s , o n e  c a n  f i n d  t h e  i s o t o p e s  t h a t  w i l l  i n t e r f e r e  
w i t h  t h e  R S S C  m e t h o d . E i g h t  o f  t h e  d a u g h t e r s  d e c a y b y  b e t a  
e m i s s i o n  w h i l e  e l e v e n o t h e r s  d i s i n t e g r a t e  b y  a l p h a  
e m a n a t i o n . T h e s e  a r e  t h e o n l y � i n d e r s o m e  r a d i o a c t i v e  
i s o t o p e s  i n v o l v e d  i f  o n e  a s s u m e s  t h o s e  b e y o n d  p o l o n i u m - 214 
i n  t h e  d � c a y  c h a i n  c a n  b e  i g n o r e d . Th i s  i s  d u e  t o  t h e  
c o m p a r a t i v e l y  l o n g  h a l f l i f e  ( 2 0 . 4 y r . )  o f  l e a d - 2 10 . T h e  
r a n g e  o f  e n e r g i e s  f o r t h e  a l p h a a n d  b e t a  e m i s s i o n s  a r e  f r o m 
4 . 5 9 - 7 . 6 9 M e V  a n d  0 . 0 � 2 . 11 M e V . A s  s h own i n  T a b l e  3 . 1 ,  
a p p r o x i m a t e l y  f i f t e e n g a mma r a y s  w i t h  e n e r g i e s  l e s s  t h a n  37 5 
K e V  a r e  e m i t t e d  w i t h  a n  a c t i v i t y  g r e a t e r  t h a n  1% o f  t h e i r  
i n i t i a l  p a r e n t  a c t i v i t y . 
B y  s t u d y i n g  F i g u r e  3. 9 ,  i t  c a n  b e  s e e n  t h a t  t h e  1 8 6 
K e V  g a mma r a y  o f  R a - 2 2 6  i s  i s o l a t e d f r o m  t h e  o t h e r  g a m m a s 
t h a t  a r e  e m i t t e d . B y  u s i n g t h i s  g a mma r a y  c o u p l e d w i t h  i t s  
co r r e s p o n d i n g  a l p h a  p a i t i c l e  e m i s s i o n , t h e  d e c a y  o f  R a - 2 2 6  
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n u c l e i  c a n  b e  m o n i t o r e d  d i r e c t l y . A a l p h a - g a mm a  s p e c t r u m o f  
R a - 2 2 6 . a n d i t s  p r o g e n y  m a y  b e  v i e we d i n  F i g u r e  3 . 10 a n d  
c o m p a r e d  t o  F i g u r e  3 . 11 w h i c h  i s  t h e  a l p h a - g a mm a  s p e c t r u m o f  
R a - 2 2 8  a n d  .i t s  d a u g h t e r  p r o d u c t s .  
I f  R a - 2 23 o r  R a - 2 24 a r e  p r e s e n t , i n t e r f e r e n c e  c a n  
o c c u r . C o i n c i d i n g  i n t e r f e r e n c e  i n  t h e  18 6 K e V  p e a k  r e g i o n  
( T a b l e  3 . 1 ) c a n  r e s u l t  f r o m  Co m p t o n  i n t e r f e r e n c e .  T h i s 
a r i s e s  f r o m t h e  2 7 0  K e V  g a mma r a y  o f  R a - 2 23 a n d  t h e  241 K e V  
g amma r a y  o f  R a - 2 24 .  M c C u r d y  ( 19 81 )  c o n s i d e r e d  t h i s  
i n t e r f e r e n c e t o  b e  a b o u t  21% o f  t h e  241 K e V  p e a k  a c t i v i t y . 
F o r  R a - 2 23 ,  i n t e r f e r e n c e  i s  s e l d o m  p r e s e n t  d u e  t o  t h e  
s e p a r a t i o n  o f  e n e r g i e s . A l s o , s i n c e  i t  i s  t h e  d a u g h t e r  o f  
u r a n i u m- 235 , R a - 2 23 i s  s o m e wh a t  o f  a r a r i t y . 
Wi t h i n  t h e  R a - 2 2 8  d e c a y _ c h a i n , o n l y R a - 2 24 d e c a y s  b y  
a n  a l p h a  e m i s s i o n w h i c h  i s  f o l l o w e d  b y  a p r o m p t  i s o m e r i c  
t r a n s i t i o n t o  R a d o n - 2 2 0 . A l t h o u g h  t h i s  t y p e o f  d e c a y  o c c u r s  
5 . 2 % o f  t h e  t i m e , t h e  r e l a t i v e a l p h a - g amma c o i n c i d e n c e  
a b u n d a n c e  ( 4 . 1 % )  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  241 K e V  g a mma r a y  i s  
s i m i l a r  t o  t h a t  o f  R a � 2 2 6 . B e c a u s e  o f  t h e  e n e r g y  d i f f e r e n c e  
o f  t h e  R a - 2 24 a n d  R a - 2 2 6  g a mma r a y s , N a i  d e t e c t o r s  h a v e  
s u f f i c i e n t  r e s o l u t i o n t o  s e p a r a t e  t h e  p h o t o p e a k s . A s  n o t e d 
be f o r e , t h e  R a - 2 24 p r e s e n c e  w i l l  c r e a t e  s o m e  Co m p t o n  
i n t e r f e r e n c e  i n  t h e  R a - 2 2 6  p h o t o p e a k  b u t  t h e  d e g r e e  o f  
i n t e r f e r e n c e  i s  d e p e n d e n t  o n  t h e  c o n c e n t r a t i o n  r a t i o  o f  t h e  
t w o  i s o t o p e s  a t  t h e  t i m e  i n t e r v al o f  m e a s u r e me n t  a n d  t h e  
p h o t o p e a k  a r e a  s e l e c t e d  f o r  R a - 2 2 6 .  S o  t h �  Co m p t o n  
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i n t e r f e r e n c e  o f  t h e  1 8 6 K e V  p e a k  i s  a c o n s t a n t  f r a c t i o n  o f  
t h e  2 4 1 K e V  p h o t o p e a k  o f  R a - 2 2 4 . R a - 2 2 4 i s  a m e m b e r  o f  t h e  
t h o r i u m- 2 3 2  d e c a y  c h a i n  w h i c h  i s  v i r t u a l l y  n o n e x i s t e n t  i n  
c o mmo n s u r f a c e a n d  g r o u n d  wa t e r s .  · T h o r i u m i t s e l f  d o e s  n o t  
c o p r e c i p i t a t e  w i t h  t h e  b a r i u m  s u l f a t e  d u r i n g  t h e  c h e m i c a l  
p u r i f i c a t i o n  s o  a n y  R a - 2 2 4  i s  n o t  s u p p o r t e d b y  i t s  p a r e n t  
a n d  d e c a y s  a c c o r d i n g  t o  i t s  3 . 6 4 d a y  h a l f l i f e . S o  t h e o n l y  
a m o u n t  o f  R a - 2 2 4 t h a t  a f f e c t s  c o u n t i n g  i s  t h a t  w h i c h  a r i s e s  
f r o m  R a - 2 2 8  d e c a y . 
I 
S i m i l a r l y , t h e  Ra - 2 2 3  i n  t h e  f i n a l  p r e c i p i t a t e  w i l l  
c a u s e  C o m p t o n  i n t e r f e r e n c e . T h e  ma g n i t u d e  o f  t h i s  
i n t e r f e r e n c e  w a s f o u n d  n e g l i g i b l e  i n  t e s t  s a m p l e s  b u t  m a y  b e  
d e t e r m i n e d  i n  a ma n n e r  a n a l o g o u s  t o  t h a t o f  R a - 2 2 4 ( M c C u r d y  
a n d  M e l l o r , 1 9 8 1 ) .  
F o r d e t e c t i n g  R a - 2 2 8 , t h e  g a mma r a y  l i n e s  u s e d t o  
i d e n t i f y  a n d  q u a n t i f y  t h e  A c - 2 2 8  p r e s e n t  mu s t  b e  s e l e c t e d  
p r u d e n t l y  s o  o t h e r  n u c l i d e s  i n  e i t h e r  o f  t h e R a - 2 2 6  o r  
R a - 2 2 8  d e c a y  c h a i n s  t h a t  e x h i b i t  b e t a - g a mma t r a n s i t i o n s  d o  
n o t  c a u s e  i n t e r f e r e n c e . I n  F i g u r e s  3 . 1 2 a n d  3 . 1 3 ,  t h e  
c o m p a r i s o n  o f  t h e  b e t a - g a m m a  s p e c t r u m  o f  R a - 2 2 6  a n d  i t s  
p r o g e n y  v e r s u s  t h e  s p e c t r u m  o f  R a - 2 2 8  � n d  i t s  d a u g h t e r  
p r o d u c t s  s e r v e s  t o  d e m o n s t r a t e  t h e  r e l a t i v e p o s i t i o n i n g  o f  
t h e e n e r g y  p e a k s . T h e  r a d i o c h e m i c a l  p u r i f i c a t i o n  p r o c e s s  
r e m o v e s  t h e  p e r i o d  6 a n d 7 d e c a y p r o d u c t s  o f  R a - 2 2 4 , R a - 2 2 6  
a n d  R a - 2 2 8 . A l t h o u g h  t h e s e  s h o r t - l i v e d  p r o g e n y a r � r e m o v e d , 
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a t t a i n  a b o u t  S O %  � q u i l i b r i u m . E x a m i n a t i o n  o f  t h e  R a - 2 2 6  
d e c a y  c h a i n  r e v e a l s  l e a d - 2 1 4 w h i c h i s  a b e t a - g a m m a  e m i t t e r  
w i t h  l o w e n e r g y  g a mm a  e m i s s i o n s  s i m i l a r  t o  A c - 2 2 8 . F o r  t h i s  
r e a s o n , l o � e r  e n e r g y  g a mma s a r e  n o t  i d e a r  f o r  A c - 2 2 8  
b e t a - g a mma a n a l y s i s . 
T h e  o n l y  o t h e r  b e t a - g a mm a  e m a n a t i o n s  o f  r e l a t i v e l y  
h i g h  a b u n d a n c e w h i c h  a r e  f r e e  f r o m R a - 2 2 6  p r o g e n y  
i n t e r f e r e n c e s  e x i s t  a t  9 0 9  a n d  9 6 7  K e V . S l i g h t  i n t e r f e r e n c e  
o f  t h e  9 0 9 - 9 6 7  K e V  p h o t o p e a k s  w i l l  b e  c a u s e d  b y  C o m p t o n  
s c a t t e r i n g o f  h i g h e r  e n e r g y  g a mma r a y s  ( m a i n l y  1 7 6 5  K e V )  
f r o m  b i s mu t h - 2 1 4 d e c a y . H o w e v e r , t h e  e x t e n t  o f  i n t e r f e r e n c e  
i s  s ma l l  f o r  n o r m a l  c o u n t i n g  s i t u a t i o n s . I n  t h e  s y s t e m u s e d 
b y  M c C u r d y , t h e i n t e r f e r e n c e  r e s u l t i n g  f r o m B i - 2 1 4 wa s 
r e p o r t e d  a s  b e i n g  0 . 0 1 7  ( c o u n t s } m i n . ) / ( d i s i n t e g r a t i o n s / m i n . ) 
f o r  t h e  R a - 2 2 6  b e i n g  i n  f u l l e q u i l i b r i u m w i t h  i t s d a u g h t e r  
p r o d u c t s . L i k e w i s e  b u t  t o  a m u c h  s ma l l e r  d e g r e e , 
t h a l l i u m - 2 0 8  { d e c a y  p r o d u c t  o f  R a - 2 2 4 ) , w i l l  c o n t r i b u t e  s o m e  
C o m p t o n  i n t e r f e r e n c e  i n  t h e  9 0 9 - 9 6 7  K e V r e g i o n . T h i s  
r e s u l t s  f r o m  t h e  2 6 1 1 K e V  g a mma r a y  g i v e n  o f f  b y  i t s  d e c a y . 
F r o m· t h e  e x p e r i m e n t a l  v i e w p o i n t , t h e  i n t e r f e r e n c e  w o u l d  s e e m 
i n s i g n i f i c a n t . 
4 6 
3 . 3  P r e p a r a t i o n  o f  S a m p l e s  f o r  t h e  R S S C  M e t h o d  
Th e p r e l i m i na r y  r a d i o c h em i c a l  s t e p s  o f  t h e  E P A  
s e q u e n t i a l  ( R a d o n  E ma n a t i o n ) m e t h o d  f o r  R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  i n  
d r i n k i n g  wa t e r h a s  b e e n  m o d i f i e d  f o r u s e i n  t h e  R S S C  m e t h o d . 
U s i n g  t h e  s a m e  b a s i c  c h e m i c a l  p r i n c i p l e s , t h e  r a d i u m 
i s o t o p e s  a r e  e x t r a c t e d  b y  a b a r i u m s u l f a t e  c o p r e c i p i t a t i o n ·. 
R a t h e r  t h a n  e n d i n g  w i t h  a E DTA r a d i u m s o l u t i o n a s  i n  t h e  
Ra d o n  Ema n a t i o n  p r o c e d u r e , t h e  R S S C  m e t h o d  r e s u l t s i n  a 
s o l i d  Z n S / B a ( R a ) S 04 p r e c i p i t a t e . T h i s  r e s u l t i n g  p r o d u c t  i s  
mu c h  e a s i e r  t o  d e a l  w i t h  t h a n  t h e  r a d i u m s o l u t i o n  s i n c e  t h e  
n u m b e r  o f  h a n d l i n g  s t e p s  a r e  r e d u c e d  o v e r a l l . T h e  s t e p s  
n e c e s s a r y f o r  r a d i u m e x t r a c t i o n  u s i n g t h e  R S S C p r o c e d u r e  a r e  
s u mma r i z e d  i n  F i g u r e  3 . 1 4 . 
T h e  p r e p a r a t i o n  s t e p s  � f  t h e  R S S C  m e t h o d  p r o c e e d  a s  
f o l l o w s  ( W i t t m e i e r , 1 9 8 2 ) : 
P r e f i l t e r  o n e  l i t e r  o f  t h e  s a m p l e  t h r o u g h  a o n e  
m i c r o n  f i l t e r  t o  r e m o v e  a n y  s i g n i f i c a n t  a m o u n t  o f  
u n d i s s o l v e d  s o l i d s  w h i c h  a f f e c t  t h e  a c c u r a t e  p r e d i c t i o n  o f  
g r a v i m e t r i c r e c o v e r i e s  o r  d i s c o l o r  t h e  f i n a l  p r e c i p i t a t e  
ma t r i x . 
A d d  2 0 . 0  m l . o f  c o n c e n t r a t e d  n i t r i c  a c i d  ( H N 03 ) t o  
t h e  i n i t i a l  l i t e r s a m p l � .  Mak i n g  t h e  s o l u t i o n a c i d i c  c a u s e s  
a n y  p r e c i p i t a t e  t o  r e d i s s o l v e  w h i l e  p r e v e n t i n g  a n y f u r t h e r 
p r e c i p i t a t i o n . 
A d d  5 . 0  m l . o f  1 M  c i t r i c a c i d  ( C 6Ha 0 7 ) t o  . t h e  
s o l u t i o n . Th i s  m a t e r i a l  i s  u s e d  a s  a ma s k� n g  a g e n t  a s  
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d e s c r i b e d  i n  t h e  me t h o d  o f  G o l d i n  ( 1 9 6 1 ) .  S i n c e  t h e  
c o u n t i n g s c h e m e u s e d  d o e s  n o t  r e q u i r e  s u b s t a n t i a l  
d e c o n t a m i n a t i o n f r o m  o t h e r r a d i o c h e m i c a l  i m p u r i t i e s , t h e  
y t t r i u m a nd l e a d  c a r r i e r s  n o r ma l l y  u s e d  h a v e  b e e n  e l i m i n a t e d  
t o  h e l p  r e d u c e  t h e  f i n a l  b a c k g r o u n d  o f  t h e  p r e c i p i t a t � . 
S t i r  t h e  s o l u t i o n f o r  s e v e r a l  m i n u t e s  a f t e r  w h i c h  
1 5 N amm o n i u m h y d r o x i d e  ( N H 40 H ) i s  a d d e d  t o  a d j u s t  t h e  
s o l u t i o n  t o  t h e  p H  o f  9 . 5  u n d e r  a d e q u a t e  v e n t i l a t i o n . T h i s  
r e s u l t i n g  b a s i c  s o l u t i o n  p r e v e n t s  t h e  b a r i u m a n d  r a d i u m 
s u l f a t e s  o f  i n t e r e s t  f r o m  p r e c i p i t a t i n g . 
N o w a d d 1 . 0 m l . o f  p r e v i o u s l y  s t a n d a r d i z e d  b a r i u m 
c a r r i e r  a n d  s t i r  f o r  f i v e  m i � u t e s . T h e  ba r i u m a d d e d  t o  t h e  
s o l u t i o n  w i l l  e v e n t u a l l y  b e  p r e c i p i t a t e d  o u t  i n  i t s  s u l f a t e  
f o r m . T h e  b a r i um s u l f a t e  c o m p l e x  i s  u s e d  t o  a s s i s t  t h e  
c o p r e c i p i t a t i o n  o f  t h e r a d i u m i s o t o p e s  p r e s e n t . 
I n t r o d u c e  2 . 0  m l  o f  5 0 % amm o n i u m s u l f a t e  ( ( N H 4 ) 2 S 0 4 ) 
a n d  s t i r  f o r  o n e  m i n u t e . T h i s  r e a g e n t  s u p p l i e s t h e  n e e d e d 
s u l f a t e  i o n s  f o r  t h e  f o r ma t i o n o f  t h e  b a r i u m a n d  r a d i u m 
s u l f a t e s . T h e  a m m o n i u m i o n s  p r e s e n t  h e l p  t o  m a i n t a i n  t h e  
s o l u t i o n ' s  b a s i c  n a t u r e  w h i c h  p r e v e n t s  t h e  p r e c i p i t a t i o n  o f  
t h e  s u l f a t e  i o n s . 
A d j u s t  t h e  s o l u t i o n ' s  p H  t o  2 . 5  b y  t h e  a d d i t i o n  o f  
3 6 N  s u l f u r i c  a c i d  ( H2 S 0 4 ) .  T h i s  c h a n g e s  t h e  f o r m e r l y  b a s i c  
s o l u t i o n  t o  a c i d i c . T h i s a d j u s t me n t  o f  p H  mu s t  b e  d o n e  
s l o w l y t o  a l l o w t h e  s u l f a t e s  i n  s o l u t i o n  t o . p r e c i p i t a t e  o u t  
s l o w l y . S l o w p r e c i p i t a t i � n  a l l ow s  f o r ma t �o n  o f  l a r g e r  
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p a r t i c l e s  t h a t  e n h a n c e  r a d i u m c o p r e c i p i t a t i o n . A l s o , w i t h  
t h e  a d d i t i o n o f  m o r e  s u l f a t e  i o n s , t h e r e  i s  a m o r e  e f f e c t i v e 
f o r ma t i o n  o f  s u l f a t e s . 
The s o l u t i o n  i s  n o w s t i r r e d  f o r  3 0  m i n u t e s  t o  
p r o v i d e  a m p l e  t i m e  f o r  c o m p l e t e  b a r i u m a n d  r a d i u m s u l f a t e  
p r e c i p i t a t i o n  f r o m t h e  s u l f u r i c  a c i d  a d d i t i o n . 
N e x t  f i l t e r  t h e  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  t h e  b a r i u m  
s u l f a t e  t h r o u g h  a 0 . 4 m i c r o n- 4 7 m m . p o l y c a r b o n a t e  f i l t e r  t o  
. . 
t r a p  t h e  p r e c i p i t a t e d  s u l f a t e s . 
P l a c e  t h e  s u l f a t e  c o v e r e d f i l t e r  i n t o  a 1 0 0 m l � 
b e a k e r  wh i c h  a l s o c o n t a i n s  3 0 . 0  m l . o f  0 . 2 5 M E D T A  a n d  1 - 2 
m l . o f  s o d i u m h y d r o x i d e  ( N a OH ) . Wh e n  t h i s c o n t a i n e r  i s  
p l a c e d  i n  a h o t  w a t e r  b a t h , t h e  p r e c i p i t a t e  s h o u l d  g o  b a c k  
i n t o  s o l u t i o n . T h i s  r e a c t i o n  i s  c a u s e d  b y  t h e  s o d i u m 
h y d r o x i d e  s h i f t i n g  t h e  s o l u t i o n ' s  p H  t o  t h e  b a s i c  s t a t e  
t h e r e b y  e n h a n c i n g  d i s s o l u t i o n . 
I n  a s e p a r a t e  b e a k e r , p l a c e  1 0 . 0  m l . o f  0 � 2 5M E D T A  
a n d  u s e  t h i s  s o l u t i o n t o  wa s h  t h e  f i l t e r t o  r e m o v e a n y  
p o s s i b l e  r e m a i n i n g  s u l f a t e s . 
W i t h  a ·f i n a l  r i n s e  o f  d e i o n i z e d . w a t e r , w a s h  t h e  
f i l t e r  a n d  t h e n  d i s c a r d  i t . 
A d d  t h e  c o n t e n t s  o f  t h e  t w o  r i n s e s  t o  t h e  o r i g i n a l  
1 0 0 m l . b e a k e r  a n d  a l l o w t h e  b a r i um s u l f a t e  s o l u t i o n  t o  c o o l  
t o  r o o m  t e m p e r a t u r e . 
T h e n  a d d  1 . 0 m l . o f  5 0 % W / V  a mm o n i u m s u l f a t e . T h i s  
a d d s  a n  e x c e s s  o f  s u l f a t e  i o n s  t h a t  a l l o w . t h e  g r a d u a l  
so 
f o r ma t i o n  o f  t h e  b a r i u m a n d  r a d i u m s u l f a t e s . 
N e x t , a d j u s t  t h e  p H  o f  t h e  s o l u t i o n  t o  4 . 6  b y  t h e  
a d d i t i o n  o f  1 7 . 4 N g l a c i a l  a c e t i c  a c i d  ( HC 2 H 3 0 2 ) ,  d r o p  b y  
d r o p . T h i s  s l ow l y f o r m s  a n  a c i d i t  s o l u t i o n  w h i c h  a l l o w s  t h e  
r a d i u m  a n d  b a r i um s u l f a t e s  t o  p r e c i p i t a t e  o u t  o f  t h e  
s o l u t i o n . G l a c i a l  a c e t i c a c i d  i s  u s e d  i n s t e a d  o f  a s t r o n g e r  
a c i d  b e c a u s e  i t  a l l ow s  p a r t i c l e s  t o  p r e c i p i t a t e  m o r e  s l ow l y 
t h u s  c a u s i n g  l a r g e r  p a r t i c l e s  t o  f o r m . 
A g a i n  t h e  s o l u t i o n i s  a l l o w e d  t o  s t a n d  f o r  t e n  
m i n u t e s  t o  g i v e  t h e  b a r i u m a n d  r a d i u m s u l f a t e s  t i m e t o  f o r m . 
T o  p r e p a r e  t h e  s a m p l e  h o l d i n g  a p p a r a t u s , p r ew e i g h  a 
0 . 4  m i c r o n - 2 5  mm . f i l t e r , n y l o n  c u p , s n a p  r i n g , m i c r o p o r o u s  
f i l m , 0 . 5  m i l . m y l a r  f i l m , 0 . 1 3  mm . t h i c k t i n  d i s c a n d  
c o t t o n  p l u g . T h e  p r e w e i g h i n g  i s  n e c e s s a r y  s o  a f i n a l  d r i e d  
p r e c i p i t a t e  w e i g & t  c a n  b e  d e t e r m i n e d . T h e  p r e c i p i t a t e  
w e i g h t  i s  u s e d  i n  d e t e r m i n i n g  o v e r a l l  e x t r a c t i o n e f f i c i e n c y . 
A d d  4 8  m g . o f  p r e w e i g h e d  z i n c s u l f i d e  t o  t h e  
s o l u t i o n a n d  s t i r  f o r  t e n  m i n u t e s . Z i n c  s u l f i d e  � s  t h e  
� c i n t i l l a t i n g  a g e n t  � s e d  f o r  t h e  d e t e c t i o n  o f  a l p h a 
p a r t i c l e s . F o � t y  e i g h t  m i l l i g r a m s  i s  u s e d  t o  o b t a i n  t h e  
I • 
o p t i m u m  c o u n t i n g  r a t i o  f o r  Z n S / Ba ( R a ) S 04 w h i c h  i s  2 . 4 .  
T h e  s o l u t i o n  i s  n o w  f i l t e r e d  t h r o u g h  t h e  p r e w e i g h e d  
f i l t e r  s o  t h e  z i n c  s u l f i d e , b a r i u m s u l f a t e  a n d  r a d i u m 
s u l f a t e  a r e  e v e n l y  d i s t t i b u t e d  o n  t h e  f i l t e r ' s  s u r f a c e . 
T h i s r e s u l t s  i n  z i n c  s u l f i d e s u r r o u n d i n g  e s s e n t i a l l y  a l l  t h e  
R a S 0 4 m o l e c u l e s . 
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R i n s i n g  o f  t h e  f u n n e l  a n d  f i l t e r  i s  n e c e s s a r y  t o  
e n s u r e  a n y  z i n c  s u l f i d e  o r  b a r i u m . a n d  r a d i u m s u l f a t e s  a r e  
r e m o v e d f r o m t h e  f u n n e l ' s  s u r f a c e s  a n d  d e p o s i t e d  o n  t h e  
f i l t e r . Th i s  s h o u l d  b e  d o n e  i n  t h r e e  p a r t s .  F i r s t , g l a c i a l  
a c e t i c  a c i d  i s  u s e d  t o  r e mo v e  a n y  p r e c i p i t a t e s  · f r o m t h e 
s u r f a c e s . N e x t , d e i o n i z e d  wa t e r  i s  u s e d  t o  r e m o v e  a n y  
r e ma i n i n g  a c e t i c  a c i d . F i n a l l y , m e t h a n o l  i s  u s e d  t o  
b r e a k d ow n  t h e  s u r f a c e t e n s i o n  o f  t h e  wa t e r  s o  a l l  p a r t i c l e s  
a r e  l o c a t e d  o n  t h e  f i l t e r . 
N � x t , t h e  f i l t e r  i s  p l a c e d  p r e c i p i t a t e  s i d e  u p  u p o n  
t h e  m i c r o p o r o u s  f i l m a n d  t h e  0 . 5  m i l . m y l a r  f i l m i s  p l a c e d  
o n  t o p  o f  t h e  f i l t e r . T h i s  t r a n s p a r e n t  " s a n d w i c h "  h o l d s  t h e 
p r e c i p i t a t e  f i r m l y  o n  t h e  f i l t e r . 
T h i s  f i l t e r  s a n d w i c h  i s  p l a c e d  o n  t h e  p r e w e i g h e d  c u p  
c o n t a i n i n g t h e  c o t t o n  p l u g  a � d  t i n  d i s c a n d  s e c u r e d  f i r ml y 
b y  t h e  s n a p  r i n g . 
T h e  f i l t e r  a s s em b l y  i s  t h e n  d r i e d  b y  v a c u u m 
d e s i c c a t i o n f o r  a b o u t  t w e l v e  h o u r s  s o  a c o n s t a n t  w e i g h t  c a n  . 
b e  c a·l c  u l a  t e d . 
T h e  f i l t e r  a s s e m b l y  i s  t h e n  r ew. e i g h e d . a n d  t h e  
r e l a t i v e  c h e m i c a l  e x t r a c t y i e l d  i s  c a l c u l a t e d . 
S t i l l  l a t e r , t h e  s a m p l e  i s  p l a c e d i n  t h e  a l p h a - b e t a  
d e t e c t o r  c a v i t y  a n d  a c o u n t i n g  p e r i o d  o f  t w o  h u n d r e d  m i n u t e s  
i s  u s e d t o  d e t e r m i n e  t h e  a c t i v i t y  o f  t h e  s a m p l e . 
3 . 4 D i f f i c u l t i e s  E n c o u n t e r e d  d u r i n g C o u n t i n g  a n d  S a m p l e  
P r e p a r a t i o n 
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A s  d i s c u s s e d  i n  a p r e v i o u s  s t u d y  ( W i t t m e i e r , 1982) , 
s e v e r a l  p ro b l e m s  s e em e d  t o  c o n t i n u o u s l y  a f f e c t  t h e  r e s e a r c h  
b e i n g  d o n e . T h e  t h r e e  mo s t  a p p a r e n t  w e r e  v a r y i n g  
Z n S / Ba ( R a ) S 04 r a t i o s , i n s t r u m e n t a t i o n d r i f t  a n d  h i g h e r  t h a n  
n o r m a l  b a c k g r o u n d . 
T h e  f i n a l  w e i g h t  o f  t h e  pr e c i p i t a t e , w h i c h  r e l a t e s  
t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  t h e  r a d i u m e x t r a c t i o n , s e e m e d  t o  
f l u c t u a t e  e x c e s s i v e l y . A s  s h o w n  i n  T a b l e  3 . 2 , t h e  
s t a t i s t i c s  d e s c r i b i n g  t h e v a r i a t i o n  o f  t h e  Z n S / B a ( R a ) S 0 4 
r a t i o s  i n  q u e s t i o n  t e n d s t o  r a i s e s u s p i c i o n . W h e n  t w e n t y  
m i l l i g r a m s  o f  b a r i u m c a r r i e r  a n d  f o r t y - e i g h t  m i l l i g r a m s  o f  
z i n c s u l f i d e  a r e  a d d e d t o  t h e  s a m p l e , a n  o p t i m u m  c o u n t i n g  
r a t i o  o f  2 . 4 a n d  f i n a l  p r e c i p i t a t e  o f  s i x t y - e i g h t  m i l l i g r a m s  
s h o u l d  r e s u l t .  A n y  r a d i u m p r e s e n t  w i l l  n o t  c o n t r i b u t e  
a p p r e c i a b l e  t o  t h e  w e i g h t  s i n c e  t h e  r a d i u m c o n c e n t r a t i o n i s  
i n  t h e  p i c o c u r i e  { p i c o g r a m ) r a n g e . 
B e f o r e  i t  w a s t h e o r i z e d t h a t  t h e  f l u c t u a t i n g  w e i g h t  
c o u l d  b e  d u e  t 6  t h e  g l a c i a l  a c e t i c  a c i d . r i n s i n g . T h o u g h  
t h i s  h a s  n o t b e e n r u l e d  o u t , o t h e r  o p t i o n s  m i g h t  b e  j u s t  a s  
v i a b l e . S i n c e  t h e  m e a n  y i e l d  i s  7 7 . 7 % ,  i t  w o u l d  t e n d  t o  
i n d i c a t e  t h a t  s o m e  p r e c i p i t a t e  i s  b e i n g l o s t  s o m e w h e r e  a l o n g  
t h e  p r o c e d u r e . A p r i m e  s u s p e c t  w o u l d  b e  h o w  q u i c k l y  t h e  
b a r i u m s u l f a t e  p r e c i p i t a t e  f o r m s . I f  t h e  p a r t i c l � s  o f  t he 
p r e c i p i t a t e  w e r e  f o r m e d  t o o f a s t , s m a l l e r -p a r t i c l e s  m i g h t  
- - - - - - - t u u m� - - - - - - - - - - - - 1 
rn: r .ow - 8 1 • 1 0 
. - 8 1 . 1  - 1 1  • 5 0 
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- 4 . 1  5 . 4 0 
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Ta ble 3 . 2  
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H E A N  7 7 . 7  
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r e s u l t  t h a t w o u l d  p a s s  t h r o u g h  t h e 0 . 4  m i c r o n f i l t e r s  u s e d . 
A l s o  i f  t h e  p r e c i p i t a t i o n  wa s n o t  a l l ow e d  t o  p r o c e e d t o  
c o m p l e t i o n , t h e  b a r i um s t i l l  i n  s o l u t i o n  w o u l d  p a s s  t h r o u g h  
t h e  f i l t e r  u n h i n d e r e d . T h e s e  t w o · f a c t o r s  w o u l d  e x p l a i n  t h e  
. l o w e r  y i e l d s  w h i l e  u n k n o w n  i o n s  i n  t h e  s a m p l e  t h a t  m i � h t  
h a v e  a n  a f f i n i t y  f o r  s u l f a t e  i o n s  c o u l d  e x p l a i n  t h e  h i g h e r  
t h a n  1 0 0 %  y i e l d s . A n o t h e r  i n d i c a t i o n t h a t  u n s u s p e c t e d  i o n s 
m i g h t  b e  p r e s e n t  i s  t h e  d i s c o l o r a t i o n  o f  t h e  b a r i u m s u l f a t e  
p r e c i p i t a t e  w h i l e  s t i l l  i n  s o l u t i o n o r  s o o n  a f t e r  f i n a l  
f i l t e r i n g . T h i s  w o u l d  s e e n  t o  i n d i c a t e  t h a t  s t e p s  s h o u l d  b e  
t a k e n  t o  e l i m i n a t e  c o m p e t i n g  r e a c t i o n s . 
A l s o  i n  t h e  p r e y i o u s  s t u d y  b y  W i t t m e i e r , t h e  
d r i f t i n g  o f  t h e  t i m e a l i g n m e n t  b e t we e n  t h e  t w o  d e t e c t o r s  wa s 
a p r o b l e m . I n  t h �  f i r s t  h a l f  e f  t h e  p r e s e n t  p r o j e c t , 
d i f f i c u l t i e s  w i t h  e l e c t r o n i c  � r i f t  w e r e  a l s o e n c o u n t e r e d . 
T h e  s o l u t i o n  t o  t h e  p r o b l e m wa s t h e r e p l a c e m e n t  o f  s e v e r a l  
k e y  c o mp o n e n t s  s o  t h a t  t h e  d i l emma w a s  c o r r e c t e d . A p r o b l e m  
t h a t  i s  s t i l l  p r e s e n t  i s  a g r a d u a l d r i f t  o f  t h e  g a m m a  r a y  
c h a n n e l  a m p l i f i e r  i n - u s e . · T h i s  p r o b l e m n e c e s s i t a t e d  
c o n s t a n t  m o n i t o r i n g o f  t h e  g a m m a  r a y  s p e c t r u m  f o r  d r i f t . A 
s u g g e s t e d c u r e  f o r  t h i s  p r o b l e m i s  r e p l a c e m e n t  o f  t h e  
o f f e n d i n g  a m p l i f i e r . 
T h e  o v e r a l l  h i g h e r  t h a n  e x p e c t e d  b a c k g r o u n d  o f  t h e  
d e t e c t o r  s y s t e m i s  a r e a s o n  f o r  c o n c e r n . T h e  m i n i m a l  
b a c k g r o u n d  a c t i v i t y  f o r  t h e  s y s t e m i s  ( 0 . 2 7 9 c o u n t s / m i n . }  
7 . 5  p C i . f o r  R a - 2 2 6  a n d  ( 9 . 0 3 7  c o u n t s / m i n � ) 1 � 6 p C i . f o r  
R a - 2 2 8 . 
T h i s  i s  f a r  i n  e x c e s s  a s  t o  w h a t i s  r e p o r t e d b y  
M c C u r d y  a n d  M e l l o r  ( 1 9 8 1 ) .  F o r  t h e i r  c o u n t i n g  s e t u p , 
m i n i m u m  d e t e c t a b l e  c o n c e n t r a t i o n s · a r e  0 . 3  p C i / 1  f o r  R a - 2 2 6  
a n d  0 . 5  p C i / 1  f o r  R a - 2 2 8 . R e p o r t e d  b a c k g r o u n d  · a c t i v i t i e s  
f o r  Mc C u r d y  w e r e  0 . 0 0 2  c o u n t s / m i n . f o r  R a - 2 2 6  a n d  0 . 0 8 
c o u n t s / m i n . f o r  R a - 2 2 8 . T h i s  r e s u l t s  i n  a c o m p a r a t i v e  
b a c k g r o u n d  o f  2 5  t i m e s  t h a t  o f  w h a t  M c C u r d y  r e p o r t s . 
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S e v e r a l  a v e n u e s  w e r e  e x p l o r e d  t o  a t t e m p t t o  r e d u c e  
o v e r a l l  b a c k g r o u n d . F i r s t , t h e c o u n t i n g  a r e a  wa s c h e c k e d  
f o r  a n y  t y p e o f  r a d i o a c t i v e c o n t a m i n a t i o n  wh i c h  m i g h t  b e  
p r e s e n t . N e x t , t h e  a l p h a - b e t a - g a mma d e t e c t o r s w e r e  s w a b b e d  
w i t h  a l c o h o l t o  r e m o v e  a n y  c o n t a m i n a t i o n e v e n  t h o u g h  t h e  
t e s t  p r e c i p i t a t e s  w e r e  e n c a p s u l a t e d  i n  t h e  s a m p l e  c e l l s . 
T h e  a m o u n t  o f  l e a d  s h i e l d i n g  f o r  t h e  d e t e c t o r s  w a s i n c r e a s e d  
w i t h  t h e  a d d i t i o n  o f  a n  i n n e r  ( 1 . 0 e m . ) i r o n s h i e l d . 
F i n a l l y , t h e  e n t i r e  c o u n t i n g  a p p a r a t u s  w a s m o v e d  t o  a n o t h e r  
r o o m i n  t h e  o t h e r  e n d  o f  t h e  b u i l d i n g . A l l  t h e s e  v a r i o u s  
m e a s u r e s  w e r e  m e t  w i t h  r e s u l t s  t h a t  we r e  n o  b e t t e r  t h a n  
t h o s e  w i t h  t h e  · o r i g i n a l  s e t u p . 
I n  a n  a t t e m p t  t o  c h e c k  f o r  e x t e r n a l  i n f l u e n c e s , 
s e v e r a l  b a c k g r o u n d  c o u n t s  w e r e  t a k e n . T h e n  a l l  t h e  R a - 2 2 6  
a n d  R a - 2 2 8  s t a n d a r d s  ( 1 5 0  p C i , 1 5 5 p C i )  u s e d  i n  t h e  s t u d y  
w e r e  p l a c e d  a b o u t  2 0 . 0  e m . f r o m  t h e  d e t e c t o r  a s s e m b l y  a n d  a 
s e c o n d  s e r i e s  o f  c o u n t i n g s  w e r e  u n d e r t a k e n . I n  b o t h  
c o u n t i n g  s e r i e s , o n e  s e t  w i t h  n o  s o u r c e s  a n d  t h e  o t h e r  s e t  
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w i t h  t h e  s o u r c e s , t h e r e  w a s  n o  d e t e c t a b l e  d i f f e r e n c e  i n  
c o u n t i n g  r a t e s . F r o m  t h i s , i t  i s  a p p a r e n t  t h a t  t h e  
c o i n c i d e n c e  m e t h o d  u s e d  i n  c o n n e c t i o n w i t h  t h e  s h i e l d i n g  
p r e s e n t l y . i n  p l a c e  i s  p e r f o r m i n g  i t s  f u n c t i o n . W i t h  t h i s  i n  
. m i n d , i t  s e e m s  t h a t  t h e  h i g h  b a c k g r o u n d  r a t e  ma y b e  
a t t r i b u t a b l e  t o  e l e c t r o n i c  n o i s e  w i t h i n  t h e  d e t e c t i n g  
e l e c t r o n i c s  e m p l o y e d . T h i s p o s s i b i l i t y  wa s i n v e s t i g a t e d  b u t  
d u e  t o  t h e  n o t a b l y  l o n g  c o u n t i n g  p e r i o d  n o  s u c c e s s  wa s 
a p p a r e n t  i n  r e d u c i n g  a n y  p o s s i b l e  c o n t r i b u t i o n  f r o m  r a n d o m 
n o i s e . 
C H A P T E R  FOUR 
T E C H N I Q U E S  AND A N A L Y S I S  FOR S A M P L I NG S I T E S  
4 . 1  S i t e S e l e c t i o n a n d  S am p l e  C o l l e c t i o n  
A s  n o t e d  p r e v i o u s l y , t h e re e x i s t s  a n e e d  f o r 
k n o w l e d g e  o f  c e r t a i n  c r i t e r i a  p e r t a i n i n g  t o  t h e  w a t e r  
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. q u a l i t y  w i t h i n  s o u t h e a s t e r n  S o u t h  Dak o t a . S e v e r a l  
o b j e c t i v e s  w e r e  c o n s i d e r e d w h e n  l o c a t i n g  s i t e s  f o r  s a m p l i n g . 
F i r s t , t h e  n e e d  t o  k n o w t h e  o r i g i n  a n d  e x t e n t  o f  a n y  
a n o m a l o u s l y  h i g h  o r  l o w l e v e l s  o f  R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  w a s 
c o n s i d e r e d  a p r i o r i t y  s i n c e  t h e r e  h a d  b e e n  n o  p r e v i o u s  s t u d y  
e x am i n i n g  t h e s e  c h a r a c t e r i s t i c s . S e c o n d , t h e  e x t e n t  t o  
wh i c h  t h e  R a - 2 2 8 / R a - 2 2 6  r a t i o s  s t a y  c o n s t a n t . F i n a l l y , t o  
wha t e x t e n t  d o e s  t h e  n a t u r a l l y  o c c u r r i n g R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  
c o n t a i n e d  i n  t he g r o u n d wa t e r  p � s e  a h e a l t h  h a z a r d  t o  t h e  
p o p u l a t i o n  o f  s o u t h e a s t e r n  S o u t h  D a k o t a . P r i o r  t o  t h i s  
r e s e a r c h , s e v e r a l  c om m u n i t i e s  i n  s o u t h e a s t e r n  S o u t h  D a k o t a  
( G a r r e t s o n , H u m b o l d t , B a l t i c , M e n n o  a n d  H a r t f o r d ) h a d  b e e n  
i d e n t i f i e d  a s  h a v i n g  d r i n k i n g  w a t e r  s u p p l i e s  w h i c h  m i g h t  
e x c e e d  t h e  5 p C i / l i t e r  l i m i t . T h u s i t  w a s c o n s i d e r e d 
r e l e v a n t  t h a t t h e s e  c o m mu n i t i e s  b e  i n c l u d e d  i n  t h e  s t u d y  
a r e a . 
A f t e r  v a r i o u s  p o t e n t i a l  s a m p l i n g  a r e a s  w e r e  
r e v i e w e d , t h e  o n e  c h o s e n  i s  s h o w n  i n  F i g u r e  4 . 1  w h i c h  
i n c l u d e s  t h e  c o u n t i e s  s h o w n  i n  F i g u r e  4 . 2 .  T h i s  r e g i o n  a l s o  
c o n t a i n s  t h e  S i o u x  R i v e r  a q u i f e r  w h i c h  u n d e r l i e s  .e a s t e r n  
S o u t h  D a k o t a . T h i s  w i l l  a l l o w f u t u r e  i n v e s t i g a t i o n s  t o  
SURVEY AREA 
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s t u d y  i f  h y d r a u l i c  s t r e s s  o n  t h e  a q u i f e r  d u e  t o  h i g h  
c h a r g e - d i s c h a r g e r a t e s  c o u l d  r e s u l t  i n  e l e v a t e d  l e v e l s  o f  
R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  a c t i v i t y . A l s o  i n c l u d e d  i n  t h e  s a m p l i n g  
r e g i o n a r e c e r t a i n  c o u n t i e s ( M i n ri e h ah a , M� o d y )  t h a t  h a v e  
b e e n  t h e  s i t e  o f  r e c e n t  u r a n i u m e x p l o r a t i o n . T h e  p r e s e n c e  
o f  t h e  S i o u x  Q u a r t z i t e  d e p o s i t  i n  t h i s  a r e a  wa s a l s o  a 
d e c i d i n g  f a c t o r  a s  t o  s i t e  s e l e c t i o n . 
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S i n c e  t h e r e  wa s n o  p r e v i o u s  d a t a a v a i l a b l e  o n  t h e  
r e g i o n , a s u r v e y - t y p e  s a m p l i n g  p r o c e d u r e  w a s  d e c i d e d  u p o n . 
T h e s a m p l i n g  t r a c t i n  q u e s t i o n w a s  f i f t y m i l e s  i n  w i d t h b y  
o n e  h u n d r e d  m i l e s  i n  l e n g t h . T h i s a r e a w a s  d i v i d e d  i n t o  a 
t e n  b y  t w e n t y  g r i d  w i t h  e a c h  e l e m e n t  o f  t h e m a t r i x  c o v e r i n g 
a f ! v e  m i l e  s q u a r e  a r e a ( F i g u r e  4 . 3 ) . W i t h i n  t h i s  e l e m e n t , 
s a m  p 1 i n  g o f  __ !;ll e w a t e �  s p e c i � e n- wa s a �  t � m p t e d a s  c 1 o s e t o  i t s 
c e n t e r a s  p o s s i b l e . D u e  t o  t h e  l a c k  o f  w e l l  s i t e s , 
n o n - f u n c t i o n i n g  w e l l s  a n d  t h e  a d v e n t  o f  r u r a l  w a t e r  s y s t e m s , 
t h i s  c r i t e r i o n  s o m e t i m e s c o u l d  n o t  b e  m e t . 
T h e  c o o r d i n a t e  s y s t e m o f  t h e  s u r v e y  r e g i o n  s h o u l d  b e  
n o t e d . I n s t e a d  o f  t h e  c o n v e n t i o n a l  r o w-c o l u m n  m e t h o d  o f  
l o c a t i n g  a n  e l e m e n t  i n  a m a t r i x , t h i s  s y s t e m u s e d  t h e  c o l u mn 
p o s i t i o n  f i r s t  a n d  t h e n t h e  r o w p o s i t i o n  n e x t . T h i s  i s  
� e m o n s t r a t e d  i n  F i g u r e  4 . 3 .  
T h e  s a m p l i n g  t e c h n i q u e  c o n s i s t e d o f  a l l o w i n g  t h e  
we l l  wa t e r  t o  r u n  f o r  s e v e r a l  m i n u t e s  t o  a s s u r e  t h e  s a m p l e  
wa s o f  a f r e s h n a t u r e . T h i s l e s s e n e d  t h e  ch a n c e  t h a t  i o fi i c  
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} . 8  l i t e r  s a m p l e  o f  w a t e r  �a s  t a k e n  a n d  p l a c e d  i n  a p � a s! i c  
c o n t a i n e r .  T e m p e r a t u r e , p H  a n d  c o n d u c t i v i t y  o f  t h e  wa t e r  a t  
t h e  w e l l h e a d  w e r e  t a k e n  a n d  r e c o r d e d . A l s o  t h e  t � m �  o � � y  
t h e s a m p l·e w a s t a k e n  a n d  a n y  a b n o r m a l  a p p e a r a n c e  ( s e d i m e n t , 
o d o r , c o l o r ) o f  t h e  wa t e r  wa s n o t e d . I n f o r ma t-i o n w a s 
g a t h e r e d  a s  t o  t h e  o w n e r  o f  t h e  we l l ,  g e o g r a p h i c a l  l o c a t i o n , 
w e ! l d e p t h  a n d  r e l e v a n t  w e l l  h i s t o r y . B e f o r e  t h e  s a m p l e  w a s 
s e a l e d , 2 0  m l . o f  n i t r i c  a c i d  p e r  l i t e r  wa s a d d e d  t o  e n s u r e  
t h a t  t h e r e  w o u l d  b e  n o  i o n i c  a d s o r p t i o n o n  t h e  c o n t a i n e r ' s  
wa l l s .  T h e  c o n t a i n e r  w a s  t h e n  ma r k e d  w i t h  t h e  s i t e ' s  
i d e n t i f i c a t i o n c o o r d i na t e s . A t  t h e  d a y ' s  e n d , t h e  s a m p l e s  
w e r e  t r a n s p o r t e d t o  t h e  R a d i o c h e m i s t r y  L a b o r a t o r y  a t  S o u t h  
D a k o t a  S t a t e  U n i v e r s i t y w h e r e  e a c h  s a m p l e  wa s t h e n  p r e p a r e d  
f o r  c o u n t i n g  p u r p o s e s  b y  t h e  R S S C  m e t h o d . 
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4 . 2  D a t a  a n d  R e s u l t s  F o r  R a - 2 2 6 . 
A s  n o t e d  p r e v i o u s l y , wa t e r  s a m p l e s  w e r e  t a k e n  f r o m  
t h e  s a m p l e  a r e a  i.n f i v e  m i l e  i n c r e me n t s . T h e  s a m p l e s  w e r e  
p r e t r e a t ed o n  s i t e  a n d · s o m e  p r e l i m i n a r y  d a t a w a s r e c o r d e d . 
A f t e r  t r a n s p o r t a t i o n t o  t h e  r a d i o c h e m i s t r y  l a b � r a t o r y , e a c h  
s a m p l e  w a s  t h e n  p r e p a r e d  b y  t h e  R S S C m e t h o d  f o r  c o u n t i n g  
p u r p o s e s . 
T h e  a l p h a - g amma p o r t i o n  o f  t h e  R S S C  m e t h o d  w a s 
c a l i b r a t e d  u s i n g f i v e  s t a n d a r d s p r e p a r e d  w i t h  a k n o w n  
q u a n t i t y ( 3 l p C i / l ) o f  R a - 2 2 6 . T h e  s t a n d a r d s ,  a l o n g w i t h  
p e r i o d i c  b a c k g r o u n d  c o u n t s , w e r e  u s e d  t o  m o n i t o r t h e  
p e r f o r ma n c e  o f  t h e  s y s t e m w h i l e  t h e  c o u n t i n g  wa s c o n d u c t e d . 
Th i s  w a s  d o n e  t o  i n s u r e  t h a t  a n y  c h a n g e  i n  t h e  s y s t e m , 
e i t h e r  d u e  t o  d r i f t  o r  c o n t a m � n a t i o n , wo u l d  b e  d e t e c t e d  s o o n  
a f t e r  i t s  o c c u r r e n c e . T h e  r e s u l t s  o f  t h e s e  c o n t i n u i n g  
t e s t i n g  p r o c e d u r e s  a r e  s h own i n  T a b l e  4 . 1  f o r  t h e  R a - 2 2 6  
s t a n d a r d s  a n d  T a b l e  4 . 2  f o r  t h e  a l p h a - g a mm a  b a c k g r o u n d  
c o u n t s . 
T h e  s a m p l e s - w e r e  f i r s t  c o u n t e d  f o r  2 0 0  m i n u t e s  u s i n g  
t h e  a l p h a - g a mm a  c o i n c i d e n c e  m e t h o d . A f t e r  t h e  t o t a l  r u n  o f  
s a m p l e s  w a s  f i n i s h e d , t h e g r o s s  c o u n t  r a t e s  w e r e  a d j u s t e d  
f o r  b a c k g r o u n d  a n d  c o n v e r t e d  t o  p C i / 1  a c t i v i t i e s �  I n  Fi g u r e  
4 . 4 ,  t h e  v a r i o u s  a c t i v i t i e s  a r e  d i s p l a y e d  o n  t h e  s a m p l e  a r e a  
ma t r i x . A s  c a n b e  s e e n , t h e r e  i s  a w i d e  v a r i a t i o n  i n  t h e  
d i f f e r e n t  s a m p l e s . A c t i v i t i e s  r a n g e  f r o m  e s s e n t i a l l y  
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2 1 0  
216 
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fof.ean : 234.4 
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Ra-226 Standards Statistics 
for RSSC Procedure 
Table 4 . 1  
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6 6  
o.8  o.o  0 . 3  1 . 2. o.s o.c 1 . 2  2 .4 1 . 8 3 . 8  
0 . 0  2 . 8  2 . 7  o.o 2 . 3  2 . 4  o.s  1 . 9 1 . 6 1 . 2 
2 . 6  4 . 2  1 . 1  3 . 2  0.8 1 .6 0 . 3  0 . 0  0 . 0  2 . 2  
0 . 1  o . s  3.4 3.0 1 . 2  2.C o.o 1 . 9 3 . 1  1 . 0 
2 . 6  2 . 2  3 . 0  0.4 1 . 4 0 . 1  0 . 7  2 . 7  o . s  1 . 9 
2 . 3  o.o 4 . 6  0 . 5  1 .9 1 .!i 0 . 7  1 . 4 o . s  2 . 7  
2 . 0  1 .8 1 . 8 2 . 3  2 . 3  1 . 2 2 . 3  3 . 7  5 . 0  3 . 8  
3 . 1  1 . 1  4 . 3  0 . 8  2 . 7  27� 1 . 1 1 . 8 0 . 7  0 . 4  
1 . 9  4 . 5  2 . 4 6 . 6  0.3 3 . 4  1 . 2 0 . 0  4 . 5  2 . 6  
2 . 4  3 . 2  1 . 9 2 . 8  2.8 0.8 1 .4 8 . 0  2 . 2  � 5 . 8  
5 . 5  1 . 1 1 . 4 2 . 7  1 . 5 3 . 8  1 . 0 1 . 2  2 . 0  0 . 7  
1 . 5 2 . 2  2 . 0  8.0 ;3 . 9  1 7 . 6  2 . 4 2 . 3  1 . 0 7 .4 
2 . 8  3 . 2  1 . 4 2 . 3  o.o 1 1 .0 >--0 .  7 2 . 8  8 . 2  7 . 6  
6 . 0  3 . 2  o.o 1 . 4 0.3 0 . 8  1 . 5 1 4 . 1  4 . 3  � � 1 . 1  o.o 6.8 3.9 2.8 0.2 4 . 1  o.o o.o  3 . 0 
8 . 7  8 . 3  7 . 4  2 . 3  0 . 8  2 . 4  5 . 8  1 . 4 2 . 4  1 .0 
1 . 9  2 . 6  7 . 7  5 . 3  2 . 2  1 . 1  2 . 4  3 . 7  1 . 9  c 
4 . 9  3 . 4  4 . 3  0.7 2 . 2  4 . 1  I 6 . 1  3 . 1  o.s  
5 . 4  5 . 1  s.s 4 . 1  4 . 2  0 . 0  2 . 0  5 . 0  3 . 7  1 . 4 
3 . 5  o.o 6.0 �7 .5  3 . 1  8 . 3  4 . 3  1 .9 3 . 0  �0 .7 
----"'� 
Ra-226 Ac tivities { pCi/1 ) 
w1th1n Survey Area 
Figure 4 . 4  
6 7  
T h e  r e l a t i v e d i s t r � b u t i o n o f  t h e  f i f t y  h i g h e s t  
a c t i v i t y  s i t e s  i s  d i s p l a y e d i n  F i g u r e  4 . 5 .  T h e  h i g h e s t  
t w e n t y - f i v e s i t e s  a r e  n o t e d b y  s o l i d  e l e m e n t s  w h i l e  t h e  n e x t  
t w e n t y - f i v e  l o w e r s i t e s  a r e  s i g n i f i e d  b y  c r o s s h a t c h i n g .  
U p o n  e x a m i n a t i o n , t h e r e  e x i s t s  s o m e  c l u s t e r i n g  o f  t h e s e  
s i t e s . Th i s  p h e n o m e n o n , a l o n g  w i t h  t h a t  a s s o c i a t e d w i t h  t h e  
R a - 2 2 8 , w i l l  b e  d i s c u s s e d  i n  a f o l l o w i n g  s e c t i o n . 
Fifty Hi ghest Ra-226 Sites 
wi thin Survey Area 
Figure 4 . 5  
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4 . 3  A c c u r a c y  a n d  P r e c i s i o n f o r  R a - 2 2 6  
T h e r e  i s  p r o b a b l y  n o  p a r t  o f  t h e  p r o c e d u r e  i n v o l v i n g  
t h e g r o s s  a l p h a - g a m m a  c o u n t i n g  t h a t  i s  m o r e  i m p o r t a n t  t h a n  
t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  h o w  e r r o r  p � o p a g a t i o n  a f f e c t s  t h e 
c o u n t i n g  p r o c e d u r e  i f  a c c u r a t e  a n d  r e l i a b l e  r e s u l t s  a r e  t o  
b e  a c h i e v e d . B e c a u s e  o f  t h e  l i m i t e d r a n g e  a n d  s e v e r e  
a t t e n u a t i o n  o f  t h e  a l p h a  p a r t i c l e s  o n  p a s s i n g  t h r o u g h  
ma t t e r , t h e  c o u n t i n g  r a t e  f o r  a g i v e n  q u a n t i t y  o f  R a - 2 2 6  
w i l l  o b v i o u s l y  b e  s t r o n g l y  a f f e c t e d b y  t h e  e x p e r i me n t a l  
c o n d i t i o n s  p r e s e n t . 
T h e  m o s t  o b v i o u s  s o u r c e s  o f  v a r i a b i l i t y  a r e  t h o s e  
a f f e c t i n g  t h e  p r e c i p i t a t e  m a s s  w i t h  wh i c h  t h e  a l p h a - g a m m a  
r a d i o a c t i v i t y  i s  a s s o c i a t e d . T h e  q u a n t i t y  a n d  t h i c k n e s s  o f  
t h e  b a r i u m  s u l f a t e  u s e d , t h e  a d d i t i o n a l  ma s s  c o n t r i b u t e d  b y  
o t h e r  e l e m e n t s  f r � m t h e  s a m p l e  t h a t  a l s o  m i g h t  b e  c a r r i e d i n  
t h e  b a r i u m s u l f a t e  s u c h  a s  c e r i u m , l a n t h a n u m , t h o r i u m  a n d  
t h e  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e  a c t i v i t y  t h r o u g h o u t  t h e  m a s s  a r e  
p a r t i c u l a r l y  i m p o r t a n t . W h e n  l o n g - l i v e d  e l e m e n t s  s u c h  a s  
n a t u � a l u r a n i u m a n d  t h o r i u m a r e  b e i n g  c o u n t e d , t h e i r  o w n  
ma s s  a l s o  c h a n g e s  t h e  c o u n t i n g  e f f i c i e n c y  s i g n i f i c a n t l y  a n d  
m u s t  b e  i n c l u d e d i n  t h e  c a l i b r a t i o n  p r o c e s s . A l s o , 
s e n s i t i v i t y  o f  p h o s p h o r s  c a n  d i f f e r  w i t h  t h e  r e s u l t i n g  
e f f e c t s  a f f e c t i n g  t h e  a c c u r a c y  o f  g r o s s  c o u n t s . U n l e s s  a l l  
s u c h  s o u r c e s  o f  v a r i a b i l i t y  a r e  d e f i n e d  a n d  c o n t r o l l e d , 
s u b s t a n t i a l  s y s t e m a t i c  e r r o r s  w i l l  r e s u l t .  
U s i n g  t h e  R a - 2 2 6 . s t a n d a r d s  p r e v i o u s l y  m e n t i o n e d  w i t h  
7 0  
t h e  a i d . o f  e q u a t i o n  C - I , t � e  ma g n i t u d e  o f  e r r o r  a s s o c i a t e d 
w i t h  t h e  R a - 2 2 6  d e t e r m i n a t i o n  wa s f o u n d . Us i n g  t h e  
d e r i v a t i o n s  f o u n d  i n  A p p e n d i x  C ,  t h e  a m o u n t  o f  e r r o r  
a t t r i b u t a b l e  t o  t h e  R S S C  me t h o d  f o r  a l p h a - g a mm a  d e t e c t i o n  i s  
1 . 8 p C i / 1 .  T h i s  i s  w i t h  t h e  a s s u m p t i o n  t h a t  b y  u s i n g  t h e  
s am e  d e t e c t i o n  s y s t e m f o r  b o t h  t h e  b a c k g r o u n d  c o u n t s  a n d  
a l p h a - g amma s t a n d a r d s , m a n y  o f  t h e  s o u r c e s  o f  p o s s i b l e  
v a r i a b i l i t y  a r e  a v o i d e d . 
4 . 4 D a t a  a n d  R e s u l t s  f o r  R a - 2 2 8  
T h e  s a m e p r e p a r e d  s a m p l e s  u s e d  f o r  R a - 2 2 6  
d e t e r m i n a t i o n w e r e  u s e d f o r  R a - 2 2 8  a n a l y s i s . T h e  
b a c k s c a t t e r i n g  t i n  d i s c i n c l u d e d  · i n  t h e  s a m p l e  h o l d e r  
a l l ow e d  u s  t o  d e t e c t  a p p r o x i m a t e l y  1 0 0% o f  t h � b e t a 
p a r t i c l e s  e m i t t e d b y  t h e  p r e c i p i t a t e . 
T h e  b e t a - g a mma p o r t i o n  o f  t h e R S S C  m e t h o d  wa s a l s o 
c a l i b r a t e d  b y  u s i n g  f o u r  s t a n d a r d s wh i c h  c o n t a i n e d  a k n o wn 
q u a n t i t y  ( 3 0 p C i / 1 )  of  R a - 2 2 8 . A l o n g  w i t h  p e r i o d i c  
b a c k g r o u n d  c o u n t s , t h e  s t a n d a r d s  we r e  u t i l i z e d  f o r  t h e  
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m o n i t o r i n g  o f  t h e  d e t e c t i o n  s y s t e m . T h i s r e c u r r e n t  t e s t i n g 
i n s u r e d  t h a t a n y  s y s t e m p e r mu t a t i o n  wa s p e r c e i v e d  s o o n  a f t e r  
i t  o c c u r r e d . T h e  r e s u l t s  f o r  t h e s e  t e s t i n g  p r o c e d u r e s  a r e  
d i s p l a y e d  i n  T a b l e  4 . 3  f o r t h e  R a - 2 2 8  s t a n d a r d s a n d  i n  T a b l e  
4 . 4  f o r  t h e b e t a - g a m m a  b a c k g r o u n d  c o u n t s . T h e  s a m p l e �  w e r e  
a g a i n  c o u n t e d  f o r  a 2 0 0  m i ri u t e  i n t e r v a l  u s i n g  t h e  b e t a - g a mma 
c o i n c i d e n c e  m e t h o d . W i t h  t h e g r o s s  c o u n t  r a t e s  a d j u s t e d f o r  
b a c k g r o u n d  a c t i v i t y  a n d  c o n v e r t e d  t o  a c t i v i t i e s  o f  
p i c o c u r i e s  p e r  l i t e r , t h e r e s u l t s  a r e  d i s p l a y e d i n  F i g u r e 
4 . 6  o n  a s a m p l e  a r e a  ma t r i x . A s  wi t h  t h �  R a - 2 2 6  s p e c i m e n s , 
t h e r e  e x i s t s  a n  a m p l e  v a r i a t i o n i n  t h e  s a m p l e s . T h e  v a r i o u s  
a c t i v i t i e s  r a n g e  f r o m  t h e  f u n d a m e n t a l  b a c k g r o u �d t o  t h a t · o f  
I 
1 8 . 6  p C i / 1 . 
T h e  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e r e l a t i v e f i f t y  h i g h e s t  
a c t i v i t y  s i t e s  i s  s h o w n  i n  F i g u r e  4 . 7 .  A s  b e f o r e  w i t h  t h e  
R a - 2 2 6  r e s u l t s , t h e h i g h e s t  t w e n t y - f i v e s� t e s  a r e  n o t e4 b y  
S tandard #30 
207 
233 











Mean : 200 . 4 















Mean : 148 . 6  
S . D . : 12 . 7  
Weighted Mean : 151 . 6 
Weighted S . D . :  6 . 8  














Mean : 156.5 

















Mean : 142 . 3  
S .D . : 10 .9 
Ra-228 Standards Statistics 
for RSSC Procedure 
Table 4.3 
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BACX:GiWUND 
TRIAL I CCtr.iTS TRIAt- I 
1 9 24 
2 4 25 
3 10 26 
4 7 27 
5 s · 28 
6 9 29 
7 7 30 
8 7 31 
9 9 32 
10 4 33 
11 8 34 
12 1 0  3 5  
13 4 36 
14 2 37 
15 4 38 
1 6  8 39 
1 7  8 40 
18 11 4 1  
1 9  9 42 
20 6 43 
21 1 0  44 
22 1 45 
23 8 46 
47 
MEAN 7 .4 
VARIANCE 9.6 
STANDARD DEVIATIO� 3 . 1  




AVERAGE BACA:GROtniD 1 .6 pCi 
Ee �a-Gamoa Background 
Activities ( Ra-228 ) 
Tab le 4 . 4 
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R a - 2 :! 5  A c � i. v i t i e s  ( p C i / 1 )  
wi t h i n  S u r v e y  A r e a  
F i g u r e  4 . 6  
F i f t y  n i g h e s � R a - 2 2 8  S i t e s  
within Survey Area 
F i g u r e  4 . 7  
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s o l i d  e l e me n t s  w h i l e  t h e n � x t  t w e n t y - f i v e  l o w e r  s i t e s  a r e  
d i s p l a y e d  b y  c r o s s h a t c h i n g . A s  s h o w n , t h e r e  e x i s t s  s o m e  
c l u s t e r i n g  o f  t h e R a - 2 2 8  s i t e s . T h e  a s s o c i a t i o n  o f  t h e 
R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  s i t e s  a s  t o  t h e i r  r e l a t i v e p r o x i m i t i e s  i s  
a n a l y z e d  i n  t h e  n e x t  s e c t i o n . 
. I 
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4 . 5  A c c u r a c y a n d  P r e c i s i o �  f o r  R a - 2 2 8  
M o s t  o f  t h e  s o u r c e s  o f  v a r i a b i l i t y  l i n k e d  w i t h  t h e  
d e t e r m i n a t i o n  o f - R a - 2 2 8  a r e  t h e  s a me o n e s  p r e v i o u s l y  
d i s c u s s e d  i n  c o n n e c t i o n  w i t h  R a - 2 2 6 . T h e  m a j o r  d i f f e r e n c e  
i s  t h a t  w i t h  R a - 2 2 8  a b e t a - g a mma c o i n c i d e n c e  i s  b e i n g 
c o n s i d e r e d . P r e v i o u s  s t u d i e s  ( M c C u r d y ,  1 9 8 1 ) h a v e  s h o w n  a s  
l o n g  a s  p r e c i p i t a t e  w e i g h t s  s t a y  a r o u n d  t h e 4 8  m i l l i g r a m  
r a n g e  a n y  i n h e r e n t  b e t a  a b s o r p t i o n i s  _n e g l i g i b l e . A s  w i t h  
R a - 2 2 6 , b y  u s i n g  t h e  s a m e  d e t e c t i o n a s s e m b l y  ma n y  o f  t h e  
s o u r c e s  o f  v a r i a b i l i t y  t h a t  c o � l d  a r i s e  a r e  a v o i d e d . 
W i t h  t h e  R a - 2 2 8  s t a n d a r d �  a v a i l a b l e  a n d  t h e u s e  o f  
e q u a t i o n  C - I I , t h e  e x pe c t e d  e r r o r  i n  d e t e r m i n a t i o n  o f  R a - 2 2 8  
wa s c a l c u l a t e d . T h e  m a g n i t u d e  o f  e r r o r  a s s i g n a b l e  t o  t h e  
R S S C  m e t h o d  f o r  b e t a - g a mma a n A l y s i s  i s · Q . j g p C i / 1 . I n  
c om p a r i n g t h e  a m o u n t  o f  R a - 2 2 6  e r r o r  v e r s u s  R a - 2 2 8  e r r o r , 
t h e  d i f f e r e n c e  a m o u n t s  t o  0 . 4 l p C i / l . O n e  e x p l a n a t i o n  m a y b e  
d i f f e r e n t  d e t e c t o r  e f f i c i e n c i e s  f o r  t h e  r e s p e c t i v e  a l p h a  a n d  
b e t a  e m i s s i o n s . 
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4 . 6 C o m p a r i s o n  o f  R a - 2 2 6  � n d  R a - 2 2 8  D i s t r i b u t i o n s  
A s  d e mo n s t r a t e d i n  F i g u r e  4 . 5  ( R a - 2 2 6 ) a n d  F i g u r e  
4 . 7  ( Ra - 2 2 8 ) , t h e h i g h e s t  a c t i v i t y · s i t e s  a r e  d i s t r i b u t e d 
t h r o u g h o � t t h e  s u r v e y  r e g i o n . A s  t h e r e  i s  s i t e  c l u s t e r i n g  
f o r  b o t h  i s o t o p e s , i t  s e e m s  t o  i n d i c a t e  t h a t  t h e r e  i s  a 
c o r r e l a t i o n  a s  t o  wh e r e  t h e  mo t h e r  e l e m e n t s  a r e  l o c a t e d . 
C l u s t e r i n g  o f  R a - 2 2 6  s i t e s  i n  r e s p e c t  t o  R a - 2 2 8  s i t e s  d o e s  
n o t  n e c e s s a r i l y  h a v e  t o  o c c u r  s i n c e  R a - 2 2 6  i s  a d a u g h t e r  
p r o d u c t  o f  u r a n i u m- 2 3 8  w h i l e  R a- 2 2 8  i s  a d a u g h t e r  p r o d u c t  o f  
t h o r i u m- 2 3 2 . I n  F i g u r e  4 . 8 ,  t h e  o c c u r r e n c e  o f  R a - 2 2 6  v e r s u s  
R a - 2 2 8  i s  d i s p l a y e d . T h e  t w e n t y - f i v e  h i g h e s t  s i t e s  o f  e a c h  
w e r e  l o c a t e d  w i t h  t h e e l e me n t s  c o n t a i n i n g  " A "  r e p r e s e n t i n g 
R a - 2 2 6  wh i l e  t h o s e  r e p r e s e n t i n g  R a - 2 2 8  m a r k e d  w i t h  a " B " . 
T h e  m a t r i x  e l e m e n t s  t h a t  c o n t a i n  " A B "  i l l u s t r a t e  a r e a s  t h a t  
h a v e  a h i g h  i n c i d e n c e  o f  b o t h  R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  a c t i v i t i e s . 
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F i f t: :: H i g h e s t:  A c t: i v i t: y  S i t:� 
( R a - 2 2 6 & R a - 2 2 8 ) 
w i t h i n  S u r v e y  A r e a  I 
. 
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F 1. g u r e  4 . 8 
7 9  
4 . 7  D i s t r i b u t i o n o f  S i g n i £ i c a n t  S i t e s  c o n s i d e r i n g  K n o w n  
G e o l o g i c a l  F o r m a t i o n s  
8 0  
W i t h  t h e  t w e n t y - f i v e  h i g h e s t  d i s t r i b u t i o n s  o f  R a - 2 2 6  
a n d  R a - 2 2 8  w i t h i n  t h e  s u r v e y  a r e a , t h e  k n o w n  g e o l o g i c a l  
f o r ma t i o n s  o f  t h e  r e g i o n  we r e  e x a m i n e d . O n  F i g u r e  4 . 9 ,  t h e  
f i f t y  s i t e s  ( R a - 2 2 6 = " A" , R a - 2 2 8 = " B " ) a r e  d i s p l a y e d  w i t h  t h e  
S i o u x  Q u a r t z i t e  F o r ma t i o n . T h i s  p r e c a m b r i a n r i d g e  i s  
o v e r l a i n  w i t h  P l e i s t o c e n e  d e p o s i t s  f r o m t h e  l a t e  W i s c o n s i n  
a n d  I l l i n o i a n  p e r i o d s . T h e s e  g l a c i a l  d e p o s i t s  v a r y  i n  
t h i c k n e s s ,  i n c r e a s i n g  a s  o n e  m o v e s  t o  t h e  n o r t h  a n d  s o u t h  
f r o m  t h e r i d g e ' s  c r e s t  w h i c h  c o i n c i d e s  a p p r o x i ma t e l y  w i t h  
i n t e r s t a t e  h i g hw a y  I - 9 0 . T h e  w e l l s  i n  t h i s r e g i o n , f r o m  
wh i c h  t h e  s a m p l e s  w e r e  d r aw n , a r e  f i n i s h e d  i n  e i t h e r  t h e  
r e l a t i v e l y  s ha l l o w c h a l k y  s a n a s t o n e  a q u i f e r s  o f  t h e  N i o b r a t a  
F o u n d a t i o n  o r  t h e  d e e p e r  s a n d s t o n e  a q u i f e r s  o f  t h e D a k o t a  
Fo r ma t i o n . A s  c a n  b e  s e e n  i n  F i g u r e  4 . 9 ,  t h e r e  i s  a 
d e f i n i t e  c o r r e l a t i o n  b e t w e e n  t h e  s i t e s  o f  h i g h  a c t i v i t i e s  
a n d  t h e  l o c a t i o n  o f  t h e S i o u x  Q u a r t z i t e  F o r m a t i o n . T h e  h i ih 
r a d i o a c t i v i t y  l e v e l s  ma y s i g n i f y  t h a t  a b o v e  a v e r a g e  
c o n c e n t r a t i o n s  o f  u r a n i u m o r  t h o r i u m e x i s t  t h a t r e q u i r e  
f u r t h e r  r e s e a r c h . 
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S i o u x  Q u a r t z i t e  F o r ma t i� 
v e r s u s  
H l g h  � c t i v i t y  S i t e s  t 
F i g u r e  4 . 9 
8 1  
8 2  
4 . 8  C o n s i d e r a t i o n o f  F e d e r a l  R e g u l a t i o n s  a n d  R e s u l t s  
A s  d i s c u s s e d  p r e v i o u s l y , F e d e r a l  R e g u l a t i o n s  r e q u i r e  
t h a t  t h e  c o m b i n e d  R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  ma x i m u m  c o n t a m i n a n t  
l e v e l  s h o u l d  n o t  e x c e e d  f i v e  p i c o c u r i e s  p e r  l i t e r . - O f  t h e  
t e s t  s a m p l e s  t h a t  w e r e  c o u n t e d , m a n y e x c e e d e d  t h i s  l i m i t . 
I n  T a b l e  4 . 5 ,  t h e  s a m p l e s  t h a t  s u r p a s s e d  5 p C i / 1  f o r R a - 2 2 6  
a c t i v i t y  a r e  d i s p l a y e d . T h e  s a m p l e s  t h a t  h a d  a c t i v i t i e s  o f  
m o r e  t h a n  5 p C i / 1  o f  R a - 2 2 8  a r e  l i s t e d  i n  T a b l e  4 . 6 .  T h o s e  
v a r i o u s  s a m p l e  s i t e s  t h a t  h a v e  c o m b i n e d  ( R a - 2 2 6 , R a - 2 2 8 )  
a c t i v i t i e s  o f  m o r e  t h a n  5 p C i / 1  a r e  l o c a t e d  o n  t h e s u r v e y  
a r e a  i n  F i g u r e  4 . 1 0 a n d  t a b u l a t e d  i n  T a b l e  4 . 7 .  I t  m u s t  b e  
s t r e s s e d  t h a t  t h e s e  a r e  p r e l i m i n a r y  r e s u l t s . F u r t h e r  
i n v e s t i g a t i o n  m u s t b e  p u r s u e d  b e f o r e  f i n a l  c o n c l u s i o n s  c a n  
b e  d r a w n  o n  th e p r e s e n t  d a t a .-
T h e  o t h e r  r e g u l a t i o n  t h a t  p e r t a i n s  t o  t h e  c u r r e n t  
r e s e a r c h  i s  t h a t  t h e  d e t e c t i o n  l i m i t f o r  r a d i um i s o t o p e s  
s h o u l d  n o t  e x c e e d o n e  p i c o c u r i e  p e r  l i t e r . T h i s i s  i n  
r e f e r e n c e  t o  t h e  r e s o l u t i o n c a p a b i l i t i e s  o f  t h e d e t e c t i o n  
a s s e m b l y .  T h i s  g u i d e l i n e  m a y  b e  v i e w e d  i n  o n e  o f  t w o  w a y s . 
F i r s t , t h e  d e t e c t i o n  l i m i t f o r  r a d i u m  i s o t o p e s  c o u l d  b e  
c o n s i d e r e d  t h e  v a r i a t i o n  ( s t a n d a r d  d e v i a t i o n ) t h a t  e x i s t s  i n  
t h e  b a c k g r o u n d  c o u n t s  f o r  t h e  a l p h a - g amma ( 1 . 2 1  p C i / 1 )  a n d  
b e t a - g amma ( 0 . 6 2 1  p C i / 1 ) p r o c e d u r e s  u s e d . I f  t h i s  i s  t h e  
c a s e , t h e  d e t e c t i o n a p p a r a t u s  i s  m e e t i n g t h e  F e d e r a l  
r e q u i r e m e n t  f o r  R a - 2 2 8  b u t  n o t  f o r  R a - 2 2 6 � S e c o n d , t h i s  
d e t e c t i o n  l i m i t ma y b e  r e g a r d e d  a s  t h e  a v e r a g e  b a c k g r o u n d  
Ra- 2 2 6  
S it e  Net count s a ctivi tv (pC i / 1) 
8- 19 3 7 . 2  5 . 1 
9 - 7  37 . 2  5 . 1 
2-19 - 34 . 2  5 . 2  
4- 1 7  39 . 2  5 . 3 
1- 19 40 . 2  5 . 5  
1- 11 4 1 . 2 5 . 6  
3-19 4 1 . 2 5 . 6  
7-16 3 2 . 2 5 . 9 
1-14 44 . 2  6 . 0 
3-20 44 . 2  6 . 0 
8-18 4 5 . 2  6 . 2 
4-9 49 . 2  6 . 7 
3-15 50 . 2  6 . 8 
10- 12 55 . 2  7 . 5 
3-16 55 . 2  7 . 5  
10- 13 5 6 . 2  7 . 6 
3-17 5 7 . 2  7 . 8 
4-12 5 9 . 2  8 . 1 
8-10 5 9 . 2  . 8 . 1 
6-20 6 1 . 2 8 . 3 
2-16 6 1 . 2 8 . 3 
. 1- 16 6 4 . 2  8 . 7 
10-11 7 9 . 2  1 0 . 8 
10-2 0  7 9 . 2  10 . 8 
6-13 8 1 . 2 . 11 . 1 
9-11 89 . 2  12 . 1 
8-14 104 . 2 14 . 2 
r 117 . 2  10-10 15 . 9  
6-12 130 . 5  17 . 8  
9-13 134 . 7 1 8 . 3 
6 - 8  203 . 2 2 7 . 7 
Samples that exceed ed 5 pCi/ 1  ( Ra-226 ) Activity 
Tab l e  4 . 5  
8 3  
8 4  
R a - 2 2 8  
S i t e  N e t  C o u n t s  A c t i v i t ! !2C il1 2 
6 - 2 0  2 7 -� 5 - 5 . 5  
1 0 - 1 1 3 0 . 5 6 . 1  
8 - 1 4  3 3 . 0  6 . 6  
1 0 - 2 0  3 4 . 0  6 . 8  
8 - 1 0  3 4 . 2  6 . 8  
9 - 1 1 3 9 . 2  7 . 8 
2 - 1 6  4 1 . 0  8 . 2  
6 - 1 2 6 4 . 5  1 2 . 9  
9 - 1 3  7 2 . 5  1 4 . 5  
- ·  
4 - 2 0  7 4 . 8  1 5 . 0  
1 0 - 1 0  7 5 . 5  1 5 . 1  
6 - 8 9 2 . 8  1 8 . 6  
Samples �hat exceeded 5 pCi /1 ( Ra-228 ) Activity 
Ta b l e  4 ._ 6 
S i tes above 5 pCi /1 (Ra-226 , -228 ) 
· Combined A c tivities 
Figure 4 . 10 
8 5  
Ra - 2 2 6  R a - 2 28 C o • b i ned A c � t v i t y  Ac � 1  v i t  1 la- 4 2 6 . - 2 2 8  
S i t e · { p C i / 1 ) { pC i / 1 )  { p C i / 1 )  
2 - 3  4 . 2  0 . 9  5 . 1  
9-4 3 . 2  2 . i.  5 . 6  
8 - 7  3 . 7  3 . 2  6 . 9  
9 - 7 5 . 1  1 . 4 6 . 5  
1 0 - 7  3 . 8  3 . 2  7 . 0 
3-8 4 . 4  1 . 3 5 . 7  
6-8 2 7 . 7 1 8 . 6  4 6 . 3  
2-9 4 . 5  2 . 9  7 . 4  
4 - 9  6 . 7  3 . 7  1 0 . 4  
5 - 1 0  2 . 9  3 . 3  6 . 2  
8 - 1 0  8 . 1  6 . a  1 4 . 9  
9- 1 0  2 . 2  4 • .5 6 . 7  
1 0 - 1 0  1 5 . 9  1 5 . 1  3 1 . 0  
1 - l l  5 . 6  3 . 9  9 . 5  
6 - l l  3 . 8  1 . 9 5 . 7  
9 - 1 1 1 2 . 2 7 . 3  2 0 . 0  
1 0 - 1 1  1 0 . 8  6 . 1  1 6 . 9  
4- 1 2  8 . 1  3 . 9  1 2 . 0  
5 - 1 2  4 . 0 1 . 3 5 . 3  
6 - 1 2 1 7 . 8 1 2 . 9  30 . 7  
6 - 1 2 1 7 . 8 0 . 9  1 8 . 7  
1 0- 1 2  1 . 5  3 . 5  1 1 . 0 
6�1 3 1 1 . 1  4 . 1  1 5 . 2  
9- 1 3  1 8 . 3  1 4 . 5  3 2 . 8  
1 0- 1 3  7 . 6  4 . 1  1 1 . 7  
1 - 1 4  6 . G  4 . 7  1 0 . 7  
8- 1 4  1 4 . 2  6 . 6 2 0 . 8  
9- 1 4  4 . 4  2 . 5  6 . 9  
------------ CO N T I NU E D  
Sites above 5 pCi/1 (Ra-226 ,  -228 ) Combined Ac tivity 
Ta b l e  4 . 7  
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a i  
la - 2 2 6 R a - 2 2 8  Co• b i n e d  A c t i w i t y  Ac t 1 Y i t y Ra - 2 2 6 , - 2 2 8  
S i t e ( p C i / 1 ) ( pC i / l ) ( pCi / 1 ) 
3- 1 5  6 . 3  3 . 2  1 0 . 0  
4- 1 5  4 . 0 1 . 1  5 . 1 
7- 1 5 4 . l  3 . 7  7 . a  
1 - 1 6 a . i  2 . 9  1 1 . � 
2 - 1 6  a . �  8 . 2  1 6 . 5  
3 - 1 6  7 . !  1 . 7 9 . 2  
7- 1 6  .5 . 9  1 . � 7 . 2  
3 - 1 7  7 . S  2 . 7  1 0 . 5  
7 - 1 7· � . ;  3 . 1  5 . ;j  
1 - 1 8  4 . ;:  2 . 5  7 . 4 
2- 1 a 3 . !.  2 . 3  S . i  
3 - 1 3  4 • .;. 1 . 7  6 . 1  
8 - 1 8  -6 . ::  4 . 9  1 1 . 1 
8 - 1 8 6 . :  1 . 9 8 . 1  
1 - 1 9  .5 . 5  2 . 3  7 . S  
2- 1 9  .5 . 2  1 . 9  7 . 1  
3 - 1 9  .5 . 6  1 . 7  7 . 3  
4- 1 9  4 . 1  1 . 7  .5 . 8  
.5- 1 9  4 . 2  2 . 5  6 . 7  
. 8 - 1 9  .5 . 1  0 . 7  .5 . 8  
1 - 2 0  3 . 6  1 • .5 .5 . 1  
3-20 6 . 0  2 . 7  8 . 7  
4- 2 1J  2 7 . 7  1 .5 . 0  4 2 . 7  
.5-20 3 . 2  2 . 5  5 . 7  
6 - 2 0  8 . 3  5 . 5  1 3 . 8  
7-20 4 . 4  1 . 3 5 . 7 
1 0- : o  l O . S  6 . 8  1 7 . 6  
Sites above 5 pCi / 1  ( Ra-226 , -228 ) Comb ined Activity 
T a b l e  4 . i 
88 
f o u n d  by t h e  i n s t r um e n t a t � o n  a s  i n d i c a t e d  i n  M c C u r d y ' s  w o r k . 
A t t h e  p r e s e n t , t h e a p p a r a t u s  u s e d  h a s  a r e p o r t e d  b a c k g r o u n d  
o f  7 . 5  pC i / 1 .  f o r  R a - 2 2 6  a n d  1 . 6 pC i / 1 . f o r  R a - 2 2 8 . T h i s  
i s  e x c e s s i v e  a n d  f u t u r e  w o r k  n e e d s t o  a p p l i e d  t o  t h i s a r e a  
t o  l o w e r  t h e  g e n e r a l  b a c k g r o u n d  a c t i v i t y . 
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4 . 9 F u t u r e  C o n s i d e r a t i o n s  
A s  n o t e d  b e f o r e , t h e r e s u l t s  o f  t h i s  r e s e a r c h  a r e  
p r e l i m i n a r y  a n d  s u b j e c t  t o  e r r o r . T h e  v a l i d i t y  o f  t h e  d a t a  
c a n b e  a f f e c t e d  b y  a n y  o f  a n u m �e r o f  f a c t o r s  w h i c h  i n  t h e 
e n d  w o u l d  c a u s e  t h e  o u t c o m e  t o  b e  i n t e r p r e t e d · i � c o r r e c t l y . 
B ea r i n g t h i s  i n  m i n d , f u t u r e  w o r k  n e e d s  t o  b e  p u r s u e d  t o  
a l l o w v e r i f i c a t i o n  o f  t h e  v a l u e s  a l r e a d y o b t a i n e d . 
S e v e r a l  d i f f e r e n t  a r e a s  o f  t h e  R S S C  m e t h o d o l o g y  
r e q u i r e f u t h e r  e v a l u a t i o n t 9  a l l o w r e f i n e me n t  o f  t h e  
p r o c e d u r e . 
T h e  v a r i a t i o n  i n  t h e  B a ( R a ) S 0 4 y i e l d  r e s u l t i n g  f r o m 
t h e c h e m i c a l  s e p a r a t i o n n e e d s  f u r t h e r  e v a l u a t i o n . F u t u r e  
r e s e a r c h  a s  t o  t h e  e f f e c t  o f  c o e x i s t i n g  c o m p e t i n g  r e a c t i o n s  
a n d  p r o p e r  l a b o r a t o r y  t e c h n i � u e s  ma y p r o v e  f r u i t f u l . 
B e c a u s e  t h i s  p a r a m e t e r  i s  u s e d t o  d e t e r m i n e  t h e  a m o u n t  o f  
r a d i u m  r e c o v e r e d f r o m  a wa t e r  s a m p l e , i t s  i m p o r t a n c e c a n n o t  
b e  u n d e r s t a t e d . T h e  e x c e s s i v e l y  h i g h  b a c k g r o u n d s  f o r · t h e  
R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  a r e  s u b j e c t s  o f  f u t u r e  a n a l y s i s .  B e t t e r · 
s h i e l d i n g  a n d  t i g h t e r  t i m i n g  r e q u i r e me n t s  m a y i m p r o v e  t h e s e  
p a r a me t e r s . .F i n a l l y , t h e  d i f f i c u l t y  p o s e d  b y  e l e c t r o n i c  
d r i f t  c o u l d  b e  c o r r e c t e d b y _ r e p l a c i n g  t h e  o f f e n d i n g  g a mma 
r a y· a m p l i f i e r . 
T h e  v a r i a t i o n  b e t w e e n  d i f f e r e n t  s i t e s  a n d  w i t h i n  
s i t e s p o i n t  o u t  t h e n e e d  f o r  f u t h e r  d e t a i l e d  s t u d i e s . T h e  
l a r g e  d i f f e r e n c e  i n  a c t i v i t i e s  i n  t h e  n e i g h b o r h o o d  o f  � 
s a m p l e  s i t e  _ i s  d i s t r u b i n g i n  t h a t  i t  q u e s t i o n s  t h e  v a l i d i t y  
9 0  
o f  t h e  g e n e r a l  d a t a . 
F i n a l l y , f u t u r e  r e s e a r c h  s h o u l d  a t t e m p t s i m u l t a n e o u s  
d e t e c t i o n o f  R a - 2 2 6  a n d  R a - 2 2 8  b y  t h e  c o m b i n i n g  o f  t h e  t w o  
d i f f e r e n t  d e t e c t i o n p r o c e d u r e s . 
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APPENDICES 
D ETERMINATION OF RAPID SIMULTANEOUS SCINTILLATION 
COUNTING ACTIVITIES 
For Ra-226. Activity 
Ra-226 1620 yr . ) Rn-222 
Ra-226 decays according to . the equation : 
NI • Noe
-At 
Where N0 = Initial number of Ra-226 atoms 
N1 = Ra-226 atoms remaining after time ( t� 
A = Decay constant of Ra-226 ( 4 . 28 x 10- y-1 ) 
t = Time since initial analysis began 
The initial activity is given by : 
A0 = N0A 
= D• 2 . 22 •V • 0 . 033 
\�ere A0 = Ra�226 (dpm) 
D = Ra-226 ( pCi/1 ) 
V = Volume of initial water sample ( liters) 
2 . 22 = pCi/dpm 
0 . 033 = % of decays monitered 
( 1 )  
Now if  the testing is  conducted before 10 years _have elapsed 
( t  < 10 yr . )  
So Ra-226 act�vity remains essentially constant for at least ten 
years . 
The net counting rate detected by the detector assembly is found by 
using : 
C = A E� 
\Yhere C = Net gamma ray peak count rate { cpm) 
E« = Alpha particle counting efficiency 
Ey = Gamma ray counting efficiency 
A = Activity detected by apparatus ( c pm)  
( 2 )  
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Since the ZnS forms a 4v configuration around the s�lfate molecules , 
essentially 100% of all the alpha particles emitted are detected . 
Substituting ( 2 )  into ( 1) and eliminating Ea: ( Ea:  = 100%) : 
A • -iy = D • V • 2 . 22 • 0 . 033 
n = c = __ c.__�� 
2 . 22 v o . o33 Ey o . o7326 v EY 
Ey = 0 . 5015 
. ( A-I ) 
93 
For Ra-228 Activity 
Ra-228 6 • 78
yr .  > Ac-228 6 • 1� hr . ) Th-228 
Because of the relatively short half-life of Ra-228 and the 
necessity of using the Ac-228 decay reaction to detect Ra-228 , a 
different approach is used than in Ra-226 detection . 
Ac-228 production is  described by : 
N2 = �!:Ail ( e-Al t - e-Az t ) 
= Initial number of Ra-228 atoms 
= Resulting number of Ac-228 atoms 
= Decay constant of Ra-228 ( 3 . 3  x 10-- day-1 ) 
= Decay constant of Ac-228 ( 2 . 713 day-1 ) 
= Time Since initial analysis began 
Since the (-e-A2 t ) term can be neglected ; 
N2 = �!"�1x1 < e-Al t ) 
Rearranging and substituting A2 = !2N2 we have : 
x 1 0 = N2 ( Az � At) • AzCA2 - A1) 
A1 ( e-Al t ) A2 A1 ( e-Xl t ) 
Now using the relationship A 1 o = Ali1 0 
= A N  = AtAz(Az - At) _ Az(Az - At ) A l o 1 1 o A2 Al ( e-·l.l t ) - A2e-Al t 
Since l2 - A1 = l2 the above equation simplifies to : 
A2 A 1 o = ( e-X1t) 
Again , the net counting rate is found by :  
And rearranging : 
( A-II ) 
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Esy - 0 . 0509 
Where NCmtn = Net counts per minute 
�y = Beta-Gamma ray counting efficiency 
V • Volume of initial water sample ( liters ) 
A1 = Decay constant of Ac-228 ( 2 . 713 day- 1 ) 
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Appendix A-2 
RAPID SnruLTANEOUS SCINTILLATION COUNTING METHODS 
REAGENTS 
1 .  Acetic aci d ,  1 7 .4N: 
HCzH3 02 glacial 
2. Ammoniua sulfate , (� )1 So_ 
Dissolve 50.0 8 in DI vater and dilute to 100.0 a1 Vith DI 
water for 50%vjv . 
3 .  A.moniua hydroxide , 15N : 
NH.. OH ( concentrated ) 
4 .  BariWII carrier , 20 . 0  ag/aLl as Ba :  
Dissolve 3.81  g o f  Ba(N0. )2 i n  a minimum o f  DI water . Add 
0.5 -.1 of concentrated HNO and dilute to 1 00 . 0  aLl Vith DI 
vater . Filter and store in a glass conLainer . 
5 .  Citric acid , 1M: 
Dissolve 19 . 2  g of C. H. 0, in DI water and d ilute to 1 00 . 0  
al tot&l. •olume. 
6. EDTA reagent , 0.2SM: 
With stirring and slight heating , dissolve 93 . 0  g of disod ium 
ethylenednitrilo acetate d ihydrate in 900 . 0  al of DI vater . 
Filter and add concentrated ammonium hydroxide to adjust the 
pH to 1 0 . 0 .  Dilute the solution to 1 liter total 't'olume . 
7. Nitric acid ,  1 6M 
8. Sodium hydroxide , ION : 
Slovly dissolve 40 . 0  g of NaOH in 80 .0 a1 of DI vater and 
dilute to 1 00 . 0  ml .  
9 .  Sulfuric acid , 36N : 
H2SO .. 
10. Methanol , 85% 
CJI,OH 
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4-ltJ 97N53Wl3DDD Qll 6o 1 2 .0  7 . 80 1 200 0, 7 o . o  
5- 18 97N52W28DCC � 1 20 1 3 . 0  7 . 20 1 100 2 . 2 0 . 5  
6-1 8  97N51WJODDA QU 45 1 5 . 0 7 . 60  1 200 4 . 1  0 . 5  
7-1 8 97N5J W36DOD - --- 1 5 .0  6 .90 2300 
8- 1 8  97N�35BAA OS 765 16.0  7 .60 800 6 . 2  
4:"9 
1 . 9 
9-18 97Ni.9WJ4CCC �c 350 27 .0  7 . 60  1 200 3 . 2 -r.r 
1 0- 1 8  97N48W290CD QO 35 1 7 .0  7 .00 1 500 0.6 0 , 9 
1 -1 9  96N56W24C80 OS 620 1 5,0 7 , 40 1 700 s . s  2 . 3  
2- 1 9  96N55W27DAD NC 250 1 5. 0  6 . 90  1850 5 . 2  1 . 9  
l- 1 9  96N54W11AAD NfllO 160 1 2 .0 7 , 50  1 400 5 . 6  1 . 7 
4-19 96NSJW29PAD QCJ 60 1 4 . 0 7 , 10 1650 4 . 1  1 . 7  I 
5- 19 96N52W28CC  QCJ 100 1 5. 0  7 . 20 900 4 . 2 2 . 5  
6- 19 96N52Wl6AD8 Qll 88 1 9 . 0  7 . 40 900 o.o o . o  
7- 1 9 96N50WJ 9RCD NCC1) ) ]5 1 9 .0 6 . 90 1900 2 . 1 0 , 9 
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Where Cb( background ) = 0 . 279 �(Calibration Constant ) = 0 . 5015 
V = 1 ( constant)  
0 . 07326 = Constant 
Where 
Substituting 
= Standard deviation in background 
= Standard deviation in calibration constant 
an -=--�1��� acb = o . 07326( Ey ) 
C E-1 - C E-2 an _ b x _ b x aBy - o . o7326 - o . o7326 
106 
(C-I ) 
RSSC (8 - y) 
Where Cb ( background ) = 0 . 037 Esy (Cal ibration Constant ) = 0 . 0509 
V = 1 ( constant ) 
1 . 11 = Constant 
Error in D is equal to 
Substituting 
107 
( C-II ) 
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